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第1章	 序論  
 
1 .1	 新型原子炉研究の必要性  
 18 世紀に起こった産業革命により，石炭をエネルギー源とする蒸気機関が，人の生産性を
向上させたことで，人類のエネルギー消費量は急速に増加した．18 世紀は石炭の利用が増加
し，19 世紀に入ると石油，19 世紀半ばに天然ガスの利用が増加した．さらに 19 世紀後半に
入ると原子力の利用も徐々に増加した． 
 しかし原子力エネルギーの利用は，設計の欠陥によるものと，信頼性の低い機器の連続した
故障，電源喪失リスクの過小評価等により，3 度の大規模な事故を招き，大規模な原子力災害
による被害の巨大さを，強く人々に認識させることとなった． 
 これまでに経験した事故の型を整理すれば，過去と同様の原因による事故は防げると言える
が，事故の型を経験しきるまで大規模な原子力災害を再発させるわけにはいかない．そこで，
たとえ事故が発生しても，巨大な被害を及ぼさない，革新的に安全な原子炉を実用化にむけ
た研究が進められている． 
 
1 .2	 次世代原子炉としての高温ガス炉  
現在の商業用原子力発電所は，PWR(Pressurized Water Reactor:加圧水型原子炉)と
BWR(Boiling Water Reactor:沸騰水型原子炉 )が主流となっており，これらの多くは 2020
年から 2030 年代に運転開始から 60 年を超えるため，寿命を迎えると思われる．そのころに再
生可能エネルギーが必要なエネルギー供給を満たしていると考えにくいが，低炭素社会の構
築は喫緊の課題である．そのため，新型炉開発に向けた動きが活発化している．この動きのな
かで，米国エネルギー省は 2030 年第に実用化可能な新しい原子力システムのデザインを公
募した．そして 10 カ国(平成 29 年 1 月現在で 14 カ国)で構成される第 4 世代国際フォーラム
が，6 つの次世代原子力システムを決定し，国際的な枠組みで開発を進めることとなった[1]．
第 4 世代原子力システムの候補が決められるにあたって，その観点は，安全性，経済性，資源
及び廃棄物低減の二つの観点を含む持続可能性，および核拡散抵抗性である．これらの観
点を総合して，従来の原子力システムに対して優位な点を持っているシステムから，2030 年代
に基幹エネルギーを担い得るものとして，6 つのシステムが選ばれた． 
第 4 世代国際フォーラムが選定した 6 つの次世代原子力システムは，ガス冷却高速炉
(Gas-Cooled Fast Reactor: GFR)，鉛冷却高速炉(Lead-Cooled Fast Reactor : LFR)，
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溶 融 塩 炉 (Molten Salt Reactor: MSR) ， 超 臨 界 軽 水 冷 却 炉
(Supercritical-Water-Cooled Reactor: SCWR)，ナトリウム冷却高速炉 (Sodium-Cooled 
Fast Reactor: SFR) ， そ し て ， 超 高 温 ガ ス 炉 (Very-High-Temperature Gas-Cooled 
Reactor: VHTR)である． 
超高温ガス炉は，第 4 世代国際フォーラム（The Generation IV International Forum; 
GIF）の技術ロードマップの第 4 世代原子炉システムの 6 つの候補のうち，主に電気と水素の
併産に向いていることが特徴である．原子炉出口冷却材温度が他の原子炉システムよりも高い
ため，化学，石油，鉄産業の熱源として利用できる優位性がある．超高温ガス炉の目標である
約 1000 度の原子炉出口冷却材温度は，熱化学プロセスを利用した水素製造に必要な温度と
なるため，安価で大容量の水素製造を支えることができる． 
上記のような多目的利用を可能とする超高温ガス炉がもっとも優位と考えられている観点は，
安全性の高さである．高温ガス炉の炉心部分の構成材料はほぼ黒鉛であり，冷却機能を喪失
しても，黒鉛の比熱の大きさから，温度上昇，および温度変化は緩慢となる．昇華点 3000 度
以上の黒鉛が核燃料から出る熱で，炉心の形状および構造を維持するための強度を失うこと
がなく，昇温にともなって溶けた材料がその後の冷却を困難にするような事態に陥ることはない．
冷却機能喪失時に炉心部分の黒鉛が蓄えた熱は，輻射や自然対流する空気によって，原子
炉容器から周辺の構造材，格納容器や立地地盤へと穏やかに伝えられ，徐々に冷えてゆく．
また軽水炉では核燃料であるウランの酸化物は合金で被覆されているが，高温ガス炉では耐
熱性の高い黒鉛とセラミックで被覆されているため，構造材だけではなく，被覆材も溶融せず，
核分裂生成物を保持しつづけることができる[2]．このように超高温ガス炉は冷却機能喪失が
放射性物質の大規模な放出に発展しないという，原理的な安全性を備える点で，他の原子力
システムと比較して優れた安全性を持っている． 
 
1 .3	 世界各国の研究開発状況  
高温ガス炉の歴史は古く，1940 年代後半には，その概念の成立性が検討されている[3]．
実際に高温ガス炉が作られたのは，経済協力開発機構 (OECD)によって研究用の実験炉とし
て，DRAGON 炉（ブロック燃料要素炉心，1966 年～1976 年）が建設されたのが最初である．
その後，ドイツ（球状燃料要素炉心）と米国（ブロック型燃料要素炉心）が中心となって開発が
進められ，実験炉 3 基及び原型炉 2 基が建設，運転されてきた．さらに，発電効率を向上させ
るために高温の冷却材をそのままガスタービンで発電させるモジュール型炉の設計，研究開発
3 
が行われたが，1979 年 3 月のスリーマイル島原子力発電所事故と 1986 年 4 月のチェルノブ
イリ原発事故による原子力エネルギーの社会的な受容性の低下を受け，高温ガス炉の開発計
画は相次いで中止に追込まれた．しかしながら，ドイツが研究してきたペブルベッド型高温ガス
炉の概念は南アフリカ PBMR 計画，中国の高温ガス炉計画，に引き継がれ，アメリカが研究し
てきたブロック型高温ガス炉の概念は，日本の高温ガス炉計画に引き継がれた．2017 年 1 月
の時点で稼働，もしくは建設されている高温ガス炉は中国のペブルベット型試験炉 HTR-10，
HTR-PM，および日 本 の高 温 工 学 試 験 研 究 炉 (High Temperature engineering Test 
Reactor: HTTR)である． 
HTR-10 は 2003 年 1 月に中国の清華大学 INET が所有する HTR-10 が，熱出力 10MW，
電気出力 2.5MW，原子炉出口温度 700℃を達成し，それ以降，様々な試験運転をおこなっ
ている．さらに 2012 年には商用高温ガス炉の原型となるモジュール方式を採用した HTR-PM
の着工を開始している． 
日本では 1969 年から多目的高温ガス炉の概念設計を開始し，詳細設計を経て 1991 年か
ら HTTR の建設を開始した[4]．1998 年に HTTR が初臨界となった後，1999 年から徐々に
出力を上昇させてゆき，多くの安全性を実証する試験を行い，2010 年には原子炉出口温度
が約 950℃の状態で 50 日間の連続運転を達成した．高温ガス炉の安全性を実証する試験の
ほか，運用段階で必要となる保守技術の高度化やコストダウンに関する開発も継続的に行わ
れている．2011 年に発生した東日本大震災以後は新規制基準への対応のために停止してい
るものの，稼働後に経済協力開発機構 /原子力機関（OECD/NEA）が HTTR を用いた高温ガ
ス炉の安全性を実証する試験プログラムや，熱化学プロセスを利用した水素製造施設にヘリウ
ムを供給できるよう HTTR を改造するための研究開発を続けている． 
さらに近年は，米国が高温ガス炉の研究開発型ベンチャー企業が米国エネルギー省の次
世代原子炉の開発プロジェクトの公募に選定され，ペブルベッド型高温ガス炉の研究開発を
開始するなど，新たな研究開発が進められている[5]．世界の高温ガス炉の主だった実績を図
1.1 に示す． 
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図 1.1 各国の高温ガス炉の運転実績  
 
1 .4	 HTTRの概要  
1 .4 .1	 他国の高温ガス炉との違い  
 HTTR の概要について説明する．HTTR は熱出力 30MW，ピン状の燃料をブロックに装荷
しブロックを円柱状に配置して臨界形状をつくるブロック型の高温ガス炉である．HTTR におい
て原子炉を冷却する 1 次ヘリウムは，1 次加圧水冷却器と中間熱交換器の二つの熱交換器で
冷却される．1 次加圧水冷却器では加圧水に熱が伝えられ，中間熱交換器を介して 2 次ヘリ
ウムに伝えられた熱は，2 次加圧水冷却器で加圧水に熱が伝えられる．加圧水の熱は原子炉
建屋の屋上に設けられた空気冷却器で大気に放出される．開発段階別のカテゴリーとしては，
ドイツの AVR，米国の Peach Bottom，中国の HTR-10 と同じ，実験炉(Test Reactor)であり，
技 術 基 盤 の 確 立 や 安 全 性 の 実 証 が 主 な 目 的 で あ る ． Fort St. Vrain ， THTR-300 ，
HTR-PM といった商用零号機といえる原型炉も含めて，他の高温ガス炉と HTTR の構造的な
違いは，他の高温ガス炉は高温のヘリウムを蒸気発生器に供給して蒸気タービンを駆動して
発電する用途で作られたのに対し，HTTR は高温ガス炉の多目的利用を実証するために高温
のヘリウムを格納容器の外に取り出せるように，1 次ヘリウムと 2 次ヘリウムの熱交換を行うため
の中間熱交換器を有していることである．HTTR の鳥瞰図を図 1.2 に示す． 
  また，他 の高 温 ガス炉 の原 子 炉 出 口 冷 却 材 温 度 は最 高 750℃程 度 であるのに対 し，
HTTR では最高 950℃のヘリウムを炉外に取り出すことができる．高温ガス炉の出す高温の利
用形態として水素製造や製鉄業へ活用するためには，約 1000℃のヘリウムが必要となるため，
( )   	
 D!CB 0.
96 HF*O:=
 "-CEECA 1-O:=
1CDE7E9D#B 1-PX=
8286
 HF*PX=
2886 ,.
S84M
VR4M
<T4M
	
2863 /-
  1-
286 /-
5 
最高 950℃のヘリウムを原子炉から取り出して長期間運転することができるように作られている
ためである． 
 
 
図 1.2  HTTR の鳥瞰図  
 
1 .4 .2	 4つの運転モード  
 HTTR の運転には 4 つのモードがある．原子炉から生じる熱を 1 次加圧水冷却器のみで冷
却する単独運転モードと，1 次加圧水冷却器と中間熱交換器の両方を用いる並列運転モード，
さらに 1 次冷却材ヘリウムの炉心流量を変えることで，原子炉出口冷却材温度を 950℃まで高
める高温運転モードと 850℃までとする定格運転モードである．冷却器の単独 /並列，原子炉
出口冷却材温度の高温 /定格，の中からそれぞれのモードを組み合わせることで 4 つの運転モ
ードが選択できるようになっている． 
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 これらのモードがある理由は，主として中間熱交換器の保護である．加圧水冷却器は伝熱管
が水で冷やされるため最高 380℃とそれほど高温にはならないため，伝熱管には SUS316 が
使用されている．しかし中間熱交換器に入る 1 次冷却材は最高 950℃になり，2 次冷却材は最
高 860℃となるため伝熱管にはニッケル合金のハステロイ XR が使用されている．そのため，核
熱利用にかかる原子炉システムの実証を行う試験では使用しなければならないものの，原子炉
の核特性を検証するような試験を行う際は中間熱交換器を使用して 2 次ヘリウムを循環させる
必要がないため，一次加圧水冷却器単体で原子炉の除熱を行うモードが用意されている． 
 さらに原子炉出口冷却材温度 950℃のヘリウムを熱交換器に供給する原子力システムという
のは前例がないため，黒鉛酸化やクリープ強度維持のために 850℃を定格として，各種の試験
を段階的に行えるようにしている． 
 
1 .4 .3	 HTTRの冷却系統  
  HTTR における冷却材の流れを青と赤の矢印で示す．原子炉で温められた冷却材ヘリウム
は，1 次加圧水冷却器に設置された 3 台のヘリウム循環機と，中間熱交換器に設置された 1
台のヘリウム循環機に引かれて，原子炉の燃料領域を上から下へ流れ，さらに二重管の内側
を通ってそれぞれの熱交換器に入る．循環器で冷却された冷却材ヘリウムは各冷却器の胴側
に戻され，二重管の外側を通って原子炉に戻る．原子炉容器に入った冷却材ヘリウムは原子
炉容器の外側を上昇して，原子炉容器の上鏡部で向きを変えて燃料領域に上から入り再び
昇温される． 
 1 次冷却材ヘリウムの熱は加圧水に伝えられ，最終的には空気冷却器から大気に放出され
る．現在，2 次ヘリウムは図 1.2 に示されているように 2 次加圧水冷却器にて冷却されており，
冷却材のヘリウムは格納容器の中を出ることはない．今後，原子炉建屋の外に水素製造施設
を設置し，そこへ 2 次ヘリウムを供給する段階では，2 次加圧水冷却器を取り外し，格納容器
の外へとヘリウムを引き回す配管を新たに設置する等が検討されている． 
  
1 .4 .4  	 高温ガス炉の基盤技術  
 高温ガス炉の基盤となる技術は，図 1.3 に示すように，(1)黒鉛とセラミックで多層に被覆した
被覆燃料粒子の製造および形成技術，(2)燃料を保持する炉心の構造材となる高純度の人造
黒鉛の製造技術，(3) 高いクリープ強度を長期間維持する耐熱合金の製造技術，(4) 高純
度の冷却材ヘリウムの管理技術，(5)熱変位する部材に過度な熱応力をかけず，地震時は支
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持する高温設計技術の 5 つが主な技術領域である． 
 ドイツの AVR は原子炉の燃料領域の直上に蒸気発生器が配置されており，この伝熱管が破
損したことで燃料部に水が浸入するという事故を経験している．これはペブルベッド型高温ガス
炉で燃料領域のヘリウム流動を正確に予測できず，想定よりも高い温度のヘリウムが蒸気発生
器 に 送 ら れ た 可 能 性 が 指 摘 さ れ て お り [6] ， 高 温 設 計 上 の 問 題 と 言 え る ． ま た ド イ ツ の
THTR-300 では配管内に設置された断熱材の固定ボルトが破損していることが分かった．これ
は配管構造材ごとの熱膨張差を吸収できる構造ではなかったことが原因とされており[7]，これ
も高温設計上の問題である．これらの高温構造設計は HTTR では断熱材の熱膨張差を吸収
できるようスライド式とすることで解決している[8]． 
 また米国の Fort St. Vrain では冷却材ヘリウムの循環機のベアリングに水ベアリングを採用
していたが，この水が冷却材側に浸入してしまうトラブルが度々経験された．この水浸入により
冷却材中の水分濃度が高くなり，想定外の腐食や，低温部での水の凝縮などの問題が生じた
[9]．HTTR では循環機のベアリングが冷却材ヘリウムをそのまま用いたガス軸受なため，同様
の事象は発生しない． 
 過去に作られた高温ガス炉は，被覆燃料粒子の製造技術，人造黒鉛の製造技術，耐熱合
金の製造技術は，設計する高温ガス炉の要求する仕様を満たせることを示したものの，高温設
計，および補助的なシステムに関する知見が十分でないことを示した．HTTR では 1998 年の
初臨界以降の運転を通して類似の問題を経験しておらず，これらの課題は克服できたものと思
われる． 
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図 1.3 高温ガス炉の主な基盤技術  
(カッコ内は要求事項のうち特記すべきものを示す．) 
 
1 .5	 冷却材研究の必要性  
 高温ガス炉は他の炉型で使用される材料よりも高温かつ高純度ヘリウムという低酸素分圧下
で使用される．さらに将来的な工業熱利用のためには，他国の高温ガス炉が達成している原
子炉出口冷却材温度 750℃よりも高い温度を目指す必要がある．そのため，HTTR で経験さ
れる課題を解決し，安全性と稼働率を向上させる試みを続けることが重要となる． 
 かつての高温ガス炉で冷却材に混入する物質が多くの場所で想定外の腐食を招いたように，
冷却材中の不純物を分析して HTTR の冷却材中の物質移動を明らかにすることで，これまで
想定していなかった課題が明らかになる可能性がある．そこで筆者は高温ガス炉の冷却材に
着目し，純度管理の方針から，純度管理のための純化設備，さらに将来の純度管理のあり方
について研究することとした． 
 高温ガス炉環境特有の腐食作用を受ける．高温ガス炉で使用される金属材料が 800℃以上
の高温のヘリウム環境下で受ける腐食作用は，主として非常に低い酸素分圧による合金元素
の選択的な酸化，および浸炭もしくは脱炭である．高温場で特に重要となるのは，高温材料の
クリープ強度である． 
 ヘリウム中の H2O は酸化や脱炭を引き起こし，H2，CO と CH4 は浸炭を引き起こす．これらの
分子のヘリウム中の濃度は非常に低くとも，酸化と脱浸炭の作用により，金属材料の表面，そ
して内部の組成は変化する．このような環境にさらされる時間が増加するにつれて，初期に期
待された強度を失うまでに腐食が進行することがあるため，不純物分子の合金への作用を知る
ことは非常に重要である．高温ガス炉の開発初期に，高温かつ高純度のヘリウム環境が耐熱
合金のクリープ強度を低下させることがわかった．そこで原子炉運転中の不純物分子の濃度を
想定し，その環境の下で高いクリープ強度を有する合金の開発が進められた． 
 しかしながら，ドイツで開発されたペブルベッド型高温ガス炉では，燃料が摺動する際に発生
する炭素粉末が多く，また燃料の破損率も高くて核分裂生成物がヘリウム中に多く含まれたた
めに，気体分子状不純物より，粒子状不純物と核分裂生成物に関心が向けられた．また米国
で開発されたブロック型高温ガス炉では，ガス循環機の軸受に使用された水ベアリングがヘリウ
ム中に水分を混入させるトラブルが克服されなかったため，定常状態の高温ガス炉環境がどの
ような気体分子状不純物を作るかについて，実際の原子炉で得られた実測値を用いた研究は
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十分になされていない．またペブルベッド型高温ガス炉で進んだ冷却材中の粒子状不純物の
研究については，ブロック型高温ガス炉において，どのような性状の粒子が発生し，運転時間
の経過とともに堆積することにより，機器の健全性にどのような悪影響を及ぼすか，十分に明ら
かにされていない． 
 
1 .6  本研究の目的および論文の構成  
1 .6 .1  本研究の目的  
 高温ガス炉の商用化のためには，HTTR を用いて，原子炉の建設コストや運転コストを削減
する知見を得ること，さらに高温ガス炉の安全性を評価することが不可欠である． 
 HTTR に関する冷却材研究は主として使用前検査合格までの出力上昇試験のデータを用
いて行われており，そのため，商用炉の運転を模擬した定常出力における長期運転中の運転
データが不足していた． 
 現在 HTTR は，東日本大震災後に新しくなった規制基準に適合させるために長期間の停止
を余儀なくされているが，出力上昇試験後に出力 100%での長期運転を実施し，2011 年まで
の原子炉の総運転時間は 2 万時間を超えており，実機の測定値を用いた高温ガス炉の冷却
材管理の妥当性を検討することが可能となった． 
 そこで，本研究では，これまでの冷却材の研究対象である気体状不純物の他に，これまで想
定していなかった粒子状不純物の挙動，さらに冷却材に含まれるトリチウムの挙動を明らかにし
て，設計時に想定していた挙動との違いを明らかにするとともに，その原因を解明し，将来の商
用高温ガス炉設計に反映しうる知見を得ることを目的とした． 
 
1 .6 .2	 本論文の構成  
 本章では，研究の背景として世界の高温ガス炉の開発状況と，HTTR における冷却材研究
の目的について述べた． 
 第 2 章では，冷却材中の気体分子状不純物の挙動を分析し，ブロック型高温ガス炉を定格
出力で運転した際に，気体状不純物が炉心部，および配管，熱交換器におよぼす影響を評
価する．さらに商用高温ガス炉の経済性，安全性を向上させるための気体状不純物管理の手
法について提案する． 
 第 3 章では，ブロック型高温ガス炉では十分に研究されてこなかった粒子状不純物について，
その形態や発生源を分析し，さらに粒子状不純物の低減方法について述べる． 
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 第 4 章では，商用高温ガス炉で熱利用系を接続する際に，2 次系以降の安全性を評価する
うえで重要な冷却材中のトリチウムの挙動を分析し，その拡散性を評価し，商用高温ガス炉に
おけるトリチウム管理について提案する． 
 第 5 章では，本研究で得られた成果の総括，および今後の展望について述べる． 
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第2章	 気体分子状不純物の移行挙動  
 
2 .1	 研究の背景   
 高温ガス炉の冷却材ヘリウムには，黒鉛や断熱材から放出される水素，炭素，酸素などが循
環する[10]．これらは原子炉冷却材圧力バウンダリの中で変化する温度に応じた化学平衡組
成を形成し，酸素分圧や一酸化炭素の分圧に応じて金属材料表面に形成される酸化膜の形
態や脱浸炭に影響する[11], [12]．水分や酸素，二酸化炭素は炉内で使用される構造材であ
る黒鉛を酸化し，減肉させるために厳しく濃度を管理する必要がある．また高温ガス炉の特徴
である高温の冷却材を熱利用系へ供給するための要となる中間熱交換器等の高温構造物に
使用される耐熱合金は，脱浸炭という現象によってクリープ強度が著しく変化することがわかっ
ており，クリープ強度維持の観点からも，冷却材中の一酸化炭素濃度等を管理する必要があ
る． 
 上記のような背景から，高温ガス炉の炉内構造物が放出する気体分子状の不純物がどのよ
うな腐食性を生じるかが，高温ガス炉の黎明期である 1970 年代から研究されてきた[13], [14]．
研究開発当初のアプローチは，高温のヘリウム中で長期間強度が維持される合金開発であっ
た．次に，構造材料からの不純物放出速度を温度別に求め，それに合わせて不純物を除去
するための設備の容量を設計し，原子炉運転中の冷却材ヘリウム中の不純物濃度を推定し，
予測される環境で開発した合金の耐腐食性を試験し，候補材をスクリーニングすることであった
[15]． 
 このような経緯で合金開発と冷却材研究がなされた後，日本初の高温ガス炉 HTTR の運転
が始まった．HTTR における気体分子状不純物の管理方法は，不純物の発生量を昇温脱離
実験の結果を用いて予測し，発生量に対して純化設備の容量を適切に設計することで，任意
の気体分子状不純物の濃度が得られるというものであった．純化設備の構成は，海外の高温
ガス炉の純度管理設備の設計を反映し，図 2.1 に示すように，H2 と CO を除去する酸化銅反
応塔，H2O と CO2 を除去するモレキュラーシーブトラップ，そして N2，O2，核分裂生成物のうち
希ガスを除去するコールドチャコールトラップが直列に配置された．設計時，気体分子状不純
物は炉内構造物に大量に内包されており，原子炉の寿命中に徐々に放出されるため，寿命中
に不純物の発生速度が変化することはなく，任意の不純物組成が得られると考えられた． 
 HTTR 運転中の気体分子状不純物の濃度は，主に黒鉛の酸化による減肉への配慮から，
原子炉出口冷却材温度の上昇とともに，水分濃度を厳しく管理することとした．また高温クリー
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プ強度が低下する脱炭性雰囲気とならないよう，水分濃度に合わせて他の気体分子状不純物
の濃度の管理目標値を表  2.1 に示すように定めた． 
 HTTR は 1998 年の初臨界から徐々に出力を上げ，フルパワーに達した 2004 年に，坂場ら
が HTTR の冷却材ヘリウム中の不純物濃度の実測値とその不純物の腐食性評価結果を報告
した[10]．そこでは，HTTR の不純物濃度は，中間熱交換器に使われる耐熱合金ハステロイ
XR にとって，クリープ強度が著しく低下する脱炭性ではなく，浸炭性雰囲気が形成されていた
ことが報告されている．しかしながら，坂場らが評価に用いた運転データは，図 2.2 に示すよう
に，一定出力で保持する期間が数日であった．不純物の発生速度は原子炉の出力を上昇す
る過程で大きく変わり，さらにフルパワーの運転時間に伴って発生速度が低下するため，長期
間一定出力で運転を続けた際の不純物がどのような濃度となり，またどのような腐食性を示す
かは明らかにされていない． 
 そこで本章では，出力上昇試験を終え，一定出力で数十日間の連続運転を行った際の気体
分子状不純物の濃度を測定し，長期間運転中の不純物挙動を明らかにする．明らかになった
不純物濃度の推移から，気体分子状不純物の発生量を評価し，将来高温ガス炉の純化設備
設計に反映できる知見を得る．また連続運転中の気体分子状不純物の腐食性を評価し，将
来の高温ガス炉で長い供用期間中に不純物の発生速度が変化する場合に備えて，純度管理
設備で能動的に不純物の除去量を制御することで，耐熱合金の健全性維持に優れた不純物
環境を常に維持する技術を提案する． 
 
 
図 2.1  HTTR の冷却系統の概略図  
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表 2.1  冷却材温度 800 度以上における気体分子状不純物濃度の管理目標値  
Impurity H2 CO H2O CO2 CH4 N2 O2 
Managed target value 
at the reactor-inlet 3.0 3.0 0.2 0.6 0.5 0.2 0.04 
 (vol ppm)   
 
 
 
図 2.2  HTTR 運転初期の気体分子状不純物の挙動[10] 
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2 .2	 HTTR連続運転時における気体分子状不純物の測定方法と結果  
 
2 .2 .1	 気体分子状不純物の測定方法  
 HTTR の冷却材として使用される He ガス中の不純物は，気体分子状の不純物および粒子
状の不純物，および放射性物質に大別される．気体分子状不純物については黒鉛酸化防止
の観点から特に注視されており，濃度が高い場合は HTTR の出力を下げるなどの対応を定め
ている[10]．  
 気体分子状不純物の濃度は，He サンプリング設備により検出される．サンプリング体系の概
要を図 2.3 に示す．HTTR の冷却材中の気体分子状不純物を検出し，濃度を測定する He
サンプリング設備は，1 次冷却設備，および 1 次ヘリウム純化設備から He ガスを採取し，気体
分子状不純物 (H2,CO,H2O,CO2,CH4,N2,O2)の濃度を測定し，HTTR の制御室へ測定値を
送信するものであり，サンプリング系，キャリアガス供給系，標準ガス供給系，および計測制御
盤から構成される．サンプリング系は，分析機器，圧縮機等から構成される．He サンプリング設
備により，原子炉の運転時における気体分子状不純物濃度を計測する．運転時においては，
気体状不純物のうち，H2O については表 2.2 に示す露点計と鏡面式微量水分計を用いて測
定され，H2O 以外の分子についてはガスクロマトグラフ質量分析計で測定される．露点計は，1
次加圧水冷却器(PPWC)および補助冷却器の伝熱管からの微小な冷却水の漏洩を検出する
ために用いられ，通常時は鏡面式微量水分計を用いて He ガス中の H2O 濃度が監視されて
いる． 
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図 2.3 冷却材ヘリウムのサンプリング設備[16] 
(各サンプリング箇所からガスクロ・水分計までの体系) 
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表 2.2  気体分子状不純物の分析機器仕様[16] 
ガスクロクロマトフ質
量分析計  
測定対象  測定対象ガス 
不純物種類  
ヘリウム 
H2, CH4, N2, O2, CO, CO2 
AGS-7000 型  
質量分析計  
質量分析計  質量数範囲  2〜400a.m.u 
分解能 M/ΔM≧2M @50%Peak Height 
ダイナミックレンジ 106 and SEM/HV 
3 分割分離型  
分析管  
質量分析部  
イオン源部  
二次電子増倍管部  
ターボ分子ポンプ排気装置  
分析チャンバー SUS-304 電解研磨仕上げ 
          コンフラットフランジ 
          最高加熱温度 200℃ 
          真空計球 NIG—2F 
GC-1930 型  
ガスクロサンプリ
ング装置  
バックドカラム 形状Φ1/8OD×Φ2.18ID×2mSUS 
接続部 1/8”VCR 
充填材モレキュラーシーブ 5A 30/60 メッシュ 
    ポラパック Q 50/80 メッシュ 
 オーブン 方式 強制循環式空気恒温槽  
温度 室温＋10℃〜200℃ 
ヒータ 100V600W ニクロム 
電力ユニット SSR 時分割比例制御  
電解式微量水分計  測定範囲   0.000〜20.00ppm 
最小検出値   20ppb 以下  
感度   10ppb 
精度   読み値の±2%もしくは±20ppb のうち大きい方  
繰り返し精度   読み値の±0.4% 
応答時間   水分 1.5ppm のとき水分変化に対する初期応答
時間は 5 秒以下  
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 不純物濃度を測定する場所は，図 2.4 に示すように，HTTR の 1 次ヘリウム冷却材が循環してい
る A～I までの 9 箇所である．通常運転時においては，PPWC あるいは補助冷却器の伝熱管から
の微小な漏えいを検出するために，PPWC および補助冷却器を出た He ガスを採取して He ガス
中の H2O 濃度を測定する．また 1 次 He 純化設備の純化性能を監視するために，1 次 He 純化
設備の He ガスを採取して化学的不純物等を測定する．1 次冷却設備の H2O 以外の不純物計測
はガスクロマトグラフ質量分析計により行われ，サンプリングは，原子炉入口，原子炉出口，1 次 He
純化設備入口，1 次 He 純化設備コールドチャコールトラップ入口，1 次 He 純化設備コールドチャ
コールトラップ出口，1 次 He 純化設備冷却器出口を順に計測する．また，H2O については，水分
計が 2 台設置されており，原子炉入口，1 次 He 純化設備入口，1 次 He 純化設備コールドチャコ
ールトラップ入口，1 次 He 純化設備冷却器出口の順にサンプリングされる水分計 1 と，原子炉出
口，1 次加圧水冷却器(PPWC)出口，PPWC 用 1 次 He 循環機出口，中間熱交換器(IHX)用 1
次 He 循環機出口の順にサンプリングされる水分計 2 を設置している． 
 
 
図 2.4 1 次冷却材の採取箇所  
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2 .2 .2	 気体分子状不純物の測定結果  
本章で使用する不純物濃度のデータは，HTTR で初めて実施した定格出力で 30 日間の
連続運転中に取得したものである．これまでの HTTR の運転は安全性実証試験等，試験条件
となる出力に調整し，数日間その出力を維持した後，試験を実施し，出力を低下させるような
運転をしていたため，気体分子状不純物濃度が静定する機会がなく，商用炉で想定される長
期間の運転中の不純物挙動を予測するに十分ではなかった．850℃，30 日間の連続運転中
に不純物挙動は，ほぼ定常状態となるため，耐熱合金の劣化を抑制する純度管理手法が長
時間の運転中に有効に機能し続けられるか検証できるようになった．図 2.5 に連続運転中の
不純物濃度の推移を示す．図 2.5 に示すように，HTTR は 3 月 11 日からヘリウム循環機を起
動してモーターによる入熱で冷却材ヘリウムを 120℃まで昇温し，3 月 18 日に原子炉を起動し
て核出力を上昇させている．モーターによる昇温が始まった直後からサンプリング設備による気
体分子状不純物の濃度測定が行われているが，H2O は計測初期から高濃度であったところか
ら急激に濃度が低下している様子が確認できる．原子炉出力が約 50%を超えた 3 月 23 日ご
ろには，H2O 濃度はほぼ静定し，0.2ppm となっている．その他の気体分子状不純物としては，
CO，H2 が検出されている．これらの分子は，核出力を上昇させている過程で濃度も上昇して
おり，原子炉出力約 65%のところでピークを有している． 
 このような過渡的な不純物の挙動は，原子炉出力が 100%となった 3 月 27 日以降に収まり，
そのあとは H2O と O2 は一定の濃度が維持され，H2 と CO はわずかずつ濃度が低下する様子
が確認された． 
HTTR における 1 次冷却材中の不純物濃度は，炉心部の黒鉛構造物の酸化を抑制させ 
るため，表 2.1 に示す不純物濃度の管理目標値を満たすように純化する必要がある．特に
H2O 濃度については，原子炉出口冷却材温度 800℃以上において，管理目標値の 0.2ppm
を連続して超えないこと，また H2O 以外の不純物(H2, CO, CO2, CH4, N2, O2)については，
表 2.1 に示す値を大きく外れないことが求められている．図 2.5 にも示すように，原子炉出口冷
却材温度が 800℃以上になった 3 月 27 日には，不純物の濃度はいずれも表 2.2 の下段に記
すように管理目標値を下回っており，HTTR の He 純化設備は設計思想を満足する性能を有
することが示された． 
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図 2.5  HTTR 長期連続運転(定格・並列 30 日運転)中の気体分子状不純物挙動  
 
2 .3	 気体分子状不純物発生量の評価方法と結果  
 不純物の発生量の評価は，高温ガス炉の冷却材の腐食性を予測するうえで重要であるため，
前節で確認された気体分子状不純物の濃度推移から，HTTR における気体分子状不純物の
発生量を評価する． 
 
2 .3 .1  発生量の評価方法  
ヘリウム中の不純物濃度は，図 2.6 に示すモデルを用いて，1 次系統内不純物濃度を 1 点
近似した次式で計算する．  V・ dCdt =Q – ηFC       (2.1) 
ここで 
C:ヘリウム中不純物濃度[volppm] 
t:時間[h] 
V:ヘリウムインベントリ[Nm3]         
Q:不純物発生速度[Nm3/h] 
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η:除去効率(-0.99)[-] 
0
20
40
60
80
100
120
0.01
0.10
1.00
10.00
3/14 3/24 4/3 4/13 4/23 5/3
原
子
炉
出
力
[%
]
気
体
分
子
状
不
純
物
濃
度
[p
pm
]
日付
CO2
H2
CO
H2O
Reactor power
20 
 
 
図 2.6  気体分子状不純物の収支モデル 
 
本解析で対象とする気体分子不純物は，HTTR の運転経験から定常運転中の主要な不
純物分子として検出されている H2，CO および H2O の 3 分子[10]と，これらの不純物間の反
応に水性シフト反応で関与する CO2 を加えた 4 分子とする．ヘリウム環境下における高温腐食
を試験的に検証するための材料試験雰囲気は，DRAGON 炉の不純物組成を目安として，加
速試験のファクターを乗じた分圧が選定された[17]．初期のガス炉の多くは，空気成分および
回転機器に使用される潤滑油の侵入があったため，N2，O2，CH4 等の不純物を比較的多く含
んでいる．これらの分子を考慮した腐食試験が現在も行われているものの，HTTR では殆ど実
測されないため，発生する不純物として考慮しない． 
ヘリウムインベントリ V は，HTTR の連続運転を行った際に使用されるヘリウム量の設計値，
約 660kg (=3696Nm3) とする．純化設備への配分流量 F は，1 次ヘリウム純化設備の規定
流量である 200kg/h とする．HTTR にはコールドチャコールトラップという核分裂生成物を捕集
するトラップが存在するが，収支モデルでは考慮しない．酸化銅反応筒の H2，CO の酸化率お
よび吸着剤の H2O，CO2 除去効率は，HTTR の純化設備が，数 ppm のオーダーの不純物を，
ほぼ 100%除去出来ていることから[10]，99%と仮定する．H2 と CO は，酸化銅反応筒で H2O
と CO2 になり，元の H2O と CO2 とあわせて，次に流入する吸着剤で 99%が除去される．吸着
剤で除去されない H2O と CO2 は，1 次ヘリウムインベントリに環流する．不純物発生速度 Q と
しては，2 種類を考える．一つは HTTR で使用する燃料体，固定反射体，断熱材の 3 種類の
黒鉛材料および断熱材の熱脱離特性を実験から求めて使用量を積算して総計した設計上の
不純物発生量である．もう一つは，HTTR の 30 日連続運転中の後半に不純物濃度が制定し
たところで発生量と除去量のバランスから評価する．不純物濃度の変化を式 2.1 で表すとき，
濃度変化がない状態では，発生量は純化設備での除去量として求めることができる． 
!
1 
	


	

H2CO
H2OCO2	
21 
 
2 .3 .2	 発生量の評価結果  
 気体分子状不純物の挙動を明らかにするため，前節と同様に，約 100%の出力で 30 日間の
連続運転を行った際の気体分子状不純物の濃度から分析対象となる分子の発生量を評価す
る．30 日連続運転中の不純物濃度は出力が約 100%に到達した直後は急激に低下している
ものの，徐々に濃度変化が緩やかになり，30 日付近では濃度変化が非常に緩慢となっている．
そこで今回の評価では，表 2.4 に示すように，4 月 24 日から 26 日目までの平均濃度で気体
分子状不純物が静定していると仮定した．また式 2.1 の左辺をゼロとし，流量 F を 200kg/h，
除去効率ηを 99%とすると表 2.5 に示すように発生量が求められた．さらに表 2.5 の下段に，
純化設備の設計時に見積もられた，気体分子状不純物の発生速度を記す．30 日連続運転
時の不純物濃度の静定値から求められた不純物の発生速度は，H2O をのぞいて設計時に見
積もられた不純物発生速度の一桁から二桁小さい．一方で，H2O については不純物濃度から
求められた不純物の発生速度と，設計時の見積もりは，比較的一致している．設計時の見積り
では，H2O の主な発生源は断熱材であり，H2，CO，CO2 は黒鉛材料とされている．図 2.7 に，
各分子の不純物発生速度の設計条件と実際の不純物発生速度を示す．H2O が比較的よく予
測できているのに対し，H2，CO，CO2 の発生速度の見積もりが実際の評価値と大きくずれてい
るのは，この二つの素材からの不純物発生のうちどちらかが適切でなかった可能性が示唆され
る． 
 
表 2.4  気体分子状不純物濃度の静定値  
不純物分子  H2 CO H2O CO2 
測定濃度  0.06 0.07 0.14 0.01 
(vol ppm)           
 
表 2.5  気体分子状不純物の発生速度  
不純物分子  H2 CO H2O CO2 
測定濃度  1.11 1.29 2.58 0.17 
設計時予測濃度  16 21 1.07 3.02 
(Ncm3/min)           
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図 2.7  気体分子状不純物の発生速度の設計時の評価値と実測値  
 
 
2 .4	 耐熱合金に対する腐食性の評価方法と結果  
 前節までに，高温ガス炉 HTTR で行われた 30 日間の連続運転中の気体分子状不純物の
発生量を評価し，それが設計時の想定よりも非常に小さかったことを明らかにした．そこで本節
では，実際に HTTR で観測された気体分子状不純物が高温材料に与える腐食影響が，設計
時の想定とどれほど異なるかを明らかにするために評価する． 
 
2 .4 .1	 冷却材の腐食性評価方法  
 高温ガス炉 HTTR の中間熱交換器等の高温機器に使用されるニッケルベースの耐熱合金
ハステロイ XR の腐食挙動は，後述の平衡ガス組成と，主として Cr 酸化物によって構成される
ハステロイ XR の界面の相互作用により，腐食性の酸化，脱炭もしくは浸炭のいずれが起こる
かが決定される．ハステロイ XR の場合，浸炭は低温脆化と関係しており，脱炭はクリープ破断
強度の低下に繋がることが分かっている．そこで，中間熱交換器の構造健全性維持の観点か
ら，ハステロイ XR の脱浸炭を考慮しなければならない． 
 高 温 ガ ス 炉 に 使 用 す る た め の Ni 基 合 金 に 起 こ る 腐 食 の 評 価 は ， 1980 年 代 初 期 に
Quadakkers，Christ と Graham によって進められた[18]–[20]．Quadakkers は，図 2.8 に
示すように，改良した Ellingam 図を利用して，任意の温度と複合ガス組成の下での，ニッケル
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-クロミウム合金の安定性を，視覚的に示す方法を考案した．  
 
 
図 2.8  Cr-C-O 三相安定図と金属断面の劣化の概念[21] 
 
 Fig.2.8 は，異なる 5 つの環境で形成される酸化膜の特徴を表している．領域Ⅰはクロムが化
合物を形成しないため，もっとも腐食されやすい環境となる．領域Ⅱから Ⅲa では，Cr2O3 が形
成されて保護性酸化膜となることを示している．このうち，領域Ⅲa では，粒界に炭化物が形成
されることを示している．領域Ⅳa からⅤでは炭化物の形成が顕著となり，そのうち低酸素分圧
の領域Ⅴではクリープ強度劣化が激しくなる．領域Ⅲb とⅣb では，気相中の臨界 CO 圧以上
では浸炭が生じると仮定し，炭素の富化により粒界に炭化物が形成されやすくなる環境であ
る． 
 ハステロイ XR の脱浸炭を評価するためには，各相の境界線を下記関係式および熱力学デ
ータを用いて算出し，臨界 CO 圧力以上となる酸素分圧と炭素活量を両立していることで判断
する． 
Cr の安定性の境界を示すカーボン活性(a!! )と不変の酸素圧(P!!! )は，以下の方程式で計
算される．この境界を正しく計算するためには，Cr の化学活性が必要である．本研究では，ハ
ステロイ X 系の合金における Cr の活量を 0.8 とし，CrnCm として Cr23C6 を用いて計算した．[2], 
[3]  
 
①Cr と Cr2O3 の境界となるP!!! は，次式の平衡反応から求まる． 
Cr2O3 = 2Cr + 
!! O2        (2.2) 
CrnCm
C
ar
bo
n 
ac
tiv
ity
  l
og
 a
C
(-)
Oxygen partial pressure  log pO2 (-)
Chromium
aCS
Ⅰ Ⅱ
Ⅲb
Ⅲa
ⅣaⅣb
Ⅴ
Cr2O3
pCO*
Carbide
Oxide
pSO2
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 ここで平衡定数 K は次のように定義される． 
      K! = aCr2 ・PO23 2aCr2O3   
 K!は ギ ブ ス の 自 由 エ ネ ル ギ ー と の 間 で∆G! = −RT ln K!の 関 係 式 を 満 た す た め ，∆G! = 267750 –  62T (cal) ，T=1223.15 (K)，a!"=0.8，a!"!!!=1 とすると，log P!!! =-23 となる． 
 
②Cr と CrnCm の境界とa!!は，CrnCm を Cr23C6 として，次式の平衡反応から求まる． !! Cr23C6 = !"!  Cr + C      (2.3) 
 ここで  
      K! =  a!"!" !・a!a!"!"!!! !  
に∆G! =  163680 –  1.54T (cal)，T=1223,15 (K)，a!"=0.8，a!"!"!!=1 とすると，log a!! = −3とな
る． 
 
③Cr2O3 と Cr23C6 の境界は，式 2.2 と式 2.3 から次式の平衡反応から求まる． 
2(Cr23C6) + !"!  O2 = 23(Cr2O3) + 12C     (2.4) 
①と②から∆G!とK!を導出すると，∆G! =  5961690 +  1446.78T (cal)となり，次式のK!を与える． 
log K! =  12 log a!  − !"!  log P!!     (2.5) 
 上の関係式から Cr23C6 と Cr2O3 の境界が定まる． 
 
④複合ガスからハステロイ XR への炭素の浸入は，複合ガスの炭素活量a!!と金属中の炭素活
量a!!が式 2.6 の関係にあるときに発生する． a!!  >  a!!        (2.6) 
 浸入メカニズムは，式 2.7 で表される平衡反応で進行すると仮定する． 
CO = C + 
!! O2       (2.7) 
 この反応平衡が保たれているとき，金属中の炭素活量は，平衡定数 K，log P!!，log P!"と次
式の関係で表される． 
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log a! = log K +  log P!" − !! log P!!     (2.8) 
 よって，複合ガスの炭素活量と酸素分圧が，式 2.6 の関係にあるときに浸炭性雰囲気である
と評価する． 
 このように作成した図の上に，後述の gem with MALT[22], [23]で求めた気体分子状不純
物かが形成する平衡組成の酸素分圧と炭素活量をプロットし，気体分子状不純物のハステロ
イ XR に対する腐食性を評価する． 
 
 次に，高温高圧下の気体分子状不純物が気相間反応によって，どのような組成を形成する
かについて，評価方法を述べる． 
 冷却材に含まれる ppm オーダーの H2,H2O,CO,CO2 が材料の腐食挙動に及ぼす影響は，
当該部位における温度と圧力により変化する平衡組成に支配される．そのため，これら複合ガ
ス系における耐熱合金の腐食反応を予測するためには，ガスクロマトグラフや水分計など，室
温・常圧で計測される不純物の濃度を用いて，成分間の気相における高温平衡組成を求める
必要がある．従って，室温組成を初期条件とした高温平衡反応による最終的な酸素分圧，炭
素活量をもって，この複合ガスの特性を評価する．平衡組成の計算は，熱力学データベース
MALT に付属する，ギブスエネルギー，またはヘルムホルツエネルギーの最小点を求め，平衡
組成点一点とその反応熱を得るプログラムである gem を用いる．本検討を進めるにあたり，純
化設備の効率低下によって増加した不純物分子は，１次冷却材に直ちに混合し，流動下の温
度と圧力のもとで，熱力学的な平衡状態へすみやかに到達する化学平衡流を仮定する．実炉
環境では，冷却材流路中に黒鉛と断熱材の不純物発生源が点在すること，さらに反応速度と
の関係から，どの程度熱力学的平衡からずれるか，という問題が残る．しかしながら，この仮定
は，ハステロイ XR の表面腐食生成物の形態が，曝露ガスの熱力学的平衡組成から求められ
る酸素分圧と炭素活量の評価手法が有効であると報告されていること[24]や，滞空時間数秒
の石炭ガス化炉内のガスの組成が水性シフト反応の平衡組成と概ね一致すると言われている
こと[25]–[27]，および黒鉛酸化に及ぼす放射線の影響は少ないことから[28][29]からも，その
複合ガスの特性の示す手法として有効であると考える． 
 
2 .4 .2	 冷却材の腐食性評価結果  
気体分子状不純物の発生量が設計時の予測と大きくことなる結果であったため，その不純
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物環境の腐食性を改めて評価した．まず前節に記した方法で，ハステロイ XR の Cr-C-O の三
相平衡図を作成した結果を図 2.9 に示す．横軸は酸素分圧を示し，ハステロイ XR 中の Cr は
酸素分圧 log PO2 = −26.5 以下では形成されず，−26.5 以上で形成されることがわかる．クロ
ム酸化物はそれ以上の酸素の拡散を抑えるため，防食性酸化皮膜として必要であり，冷却材
の酸素分圧は−26.5 以上は必要であることがわかる．また縦軸は炭素活量を示しており，log 
ac = −3.2 以上では合金中の溶存炭素がクロム炭化物を形成することがわかる．過去の腐食
実験からは，この領域ではクリープ強度が低下しており，クロム炭化物の形成が卓越する環境
がハステロイ XR にとって好ましくないことがわかる．図 2.9 に過去の腐食実験の結果を重ねた
ものが図 2.10 である．Cr-C-O の三相の交点を通って傾きが-0.5 の点線は合金界面で式 2.7
による C の浸入があるとする線である． 
CO = C + 
!! O2       (2.7) 
 本点線の上側で C の浸入が起こり，点線の下側では CO の放出が起きる．図 2.11 に示され
ているとおり，ハステロイ XR は CO の放出による脱炭性の環境ではクリープ強度が著しく低下
することがわかる． 
 以上のことから，気体分子状不純物の平衡組成が示す酸素分圧，炭素活量は，図 2.9，およ
び図 2.10 の上の Cr2O3 が形成され，かつ点線の上側にプロットされる必要がある． 
 次に 30 日の連続運転中の最後の 2 日間の気体分子状不純物の平均濃度を用いて求めた，
850 度，4MPa における平衡組成を表 2.6 に，また炭素活量，酸素分圧を表 2.7 に示す．この
結果を図 2.9 上にプロットしたものを図 2.11 に示す．この図から，HTTR 運転中の不純物濃度
の腐食性は，ハステロイ XR にとって浸炭性雰囲気であり，良好な環境が形成されていることが
わかった． 
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表 2.6  気体分子状不純物の実測される濃度と 850 度 4.1MPa における平衡組成  
  H2 CO H2O CO2 
実測濃度[ppm] 0.07  0.06  0.14  0.01  
平衡組成[ppm] 0.1  0.03  0.13  0.05  
 
 
表  2.7  平衡組成の炭素活量の酸素分圧  
log pO2 log ac 
-17.5 -7.0 
 
 
 
図 2.9 ハステロイ XR の Cr-C-O 三相安定図と脱浸炭境界  
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図 2.10  過去の腐食試験の結果  
(脱炭性雰囲気では浸炭性雰囲気の約 1/3 の時間で破断する) 
 
 
 
図 2.11 Cr-C-O 三相安定図と HTTR 連続運転中の気体分子状不純物  
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2 .5	 気体分子状不純物の発生量予測精度の向上  
 前節までの評価結果から，気体分子状不純物の発生量は設計当初よりも大幅に少なかった
ものの，耐熱合金の腐食性を表す脱浸炭性については問題となることはなかったことが示され
た．高温材料の健全性維持は原子炉プラントとしての安全性上最も重要なことではあるが，原
子炉が産業用の機械である以上，経済性を低下させる要因は極力排除することも重要である．
ここで不純物の発生量を過大に見積もってしまうことは，純化設備の容量の過大評価，ひいて
は純化設備を設置するための建屋の必要空間の過大評価にもつながるため，高温ガス炉の経
済性を低下させる大きな要因となる．そこで本節では，過大に見積もられた設計時の気体分子
状不純物の発生量を見直し，適切な発生量を予測するための新たな不純物発生量予測方法
を検討する． 
 第 2 章第 3 節で表 2.5 に記したとおり，気体分子状不純物の発生速度について，設計時の
予測と実際の運転中にデータから評価された発生速度を比較した際に，大きくずれていたの
は，H2，CO，CO2 であった．これらは黒鉛材料から放出されている分子であることから，黒鉛材
料から放出される気体分子状不純物の予測方法に過大なところがあると考えられる． 
 設計時の気体分子状不純物の発生量の予測は，次のような方法で行われた．使用する黒鉛
材料について，昇温脱離実験によって，各材料の単位質量当たりの不純物放出速度が得ら
れた．それに使用材料の重量をかけて系統内の不純物放出速度が算出された．なお，昇温脱
離実験に用いられた材料の寸法は直径 11mm，長さ 50mm の小さいロッド材であった． 
 黒鉛材料からの気体状分子の放出の律速段階は，かつて行われた黒鉛酸化を伴う多成分
混合気体の物質伝達に関する数値計算の結果 [30]から，材料壁面の境膜内拡散律速である
ことが示されている．よって気体の放出する部材の形状に応じて境界膜の面積が変わる場合，
また形状によって質量が変わる場合，同じ素材であっても気体分子状不純物の放出速度は変
わると考えられる． 
 HTTR では炉内に 3 種類の黒鉛材料が使用されている．それぞれの機能，役割そして場所
を図 2.12 に示す．3 種類の黒鉛材料は不純物含有量や空孔率などが異なるため，不純物の
発生速度が異なる．昇温脱離実験で得られたこれらの材料の不純物の放出速度を表 2.8 に示
す．表 2.8 の値に，HTTR で使用されるそれぞれの素材の重量が掛け合わされた結果が表
2.5 である．ここで，それぞれの材料の幾何学的な表面積と重量，および比表面積を表 2.9 に
示す．それぞれの材料の昇温脱離実験の試験片についても同様の数値を求めた結果を表
2.10 に示す．これらを比較すると，試験片に対して，実際に炉で使われる材料では，表面積と
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質量の比，すなわち比表面積が小さくなることがわかる．気体分子状不純物の放出が表面から
起きる現象であり，当該反応が境膜内拡散律速であることから，比表面積が小さくなることに応
じて，気体分子状不純物の発生速度も小さくなると考えられる． 
 そこで，表 2.9 と表 2.10 に示した比表面積の比が，実炉材料における気体分子状不純物の
放出速度をより精度よく求めるための因子であると考える．この因子を表 2.8 の不純物放出速
度にかけて補正することで，実際の不純物濃度の大きさまでは再現できずとも，気体分子状不
純物の組成比をよりよく再現できるものと考えた．補正因子を表 2.11 に示す． 
 
 
図 2.12  炉心部の黒鉛材料  
 
 
表  2.8  各材料からの不純物発生速度  
  断熱材  IG-110 PGX ASR-ORB 
H2O 4.3E-04 0 0 0 
CO2 2.5E-05 3.5E-06 1.8E-05 3.9E-05 
H2 3.4E-05 2.5E-05 6.7E-05 7.4E-04 
CO 3.9E-05 2.1E-05 1.3E-04 1.1E-04 
Ncc/(min*kg) 
IG-110	
 
PGX 
 
ASR-0RB 
		

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表 2.9 炉内構造物の比表面積  
 ASR-ORB PGX IG-110 
表面積(mm2) 3.56E+07 4.07E+08 4.3E+08 
重量(g) 4.98E+06 1.00E+08 4.60E+07 
比表面積(mm2/ g) 7.1 4.1 9.35 
 
 
表 2.10  昇温脱離試験片の比表面積  
材質  ASR-ORB PGX IG-110 
表面積(mm2) 1.9E+03 
重量(g) 7.84 8.22 8.45 
比表面積(mm2/ g) 233 244 226 
 
 
表 2.11  炉内構造材ごとの比表面積の比較  
材質  補正係数  
ASR-ORB 1/34.22 
PGX 1/57.33 
IG-110 1/24.17 
 
 表 2.7 の不純物発生速度に表 2.11 の因子をかけ，それぞれの材料からの不純物放出速度
を実炉材料の寸法を考慮して小さくなるとすると，それぞれの材料からの不純物放出速度は，
表 2.12 に示すようになった．設計時予測と実際の不純物の放出速度には，これまでは最大
CO2 の 17 倍近いずれがあったが，新たな補正項を導入することで，実際の不純物放出速度と
予測値の差は CO の 2.5 倍まで小さくなった．図 2.8 で示したことと同様に，実際の運転から評
価された不純物発生量と設計時，さらに今回補正を取り入れた後の不純物発生量の予測値を
図 2.13 に示す．今回検討した補正項の導入により，従来は予測と実測に基づく評価に大きな
差が個々の気体分子それぞれで，大幅に解消されていることがわかった． 
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表 2.12  気体分子状不純物の発生速度  
分子  H2 CO H2O CO2 
実測値  1.11 1.29 2.58 0.17 
設計時予測値  16 21 1.07 3.02 
補正後の予測値  0.45 0.51 1.07 0.12 
(Ncm3/min) 
 
 
図 2.13  気体分子状不純物の発生速度の補正後予測値と実測値の関係  
 
 
 最後に，式 2.1 の発生速度 Q に表 2.12 の値を代入し，純化設備流量 F は 200kg/h，純化
設備の各トラップの効率ηは 99%として，収束計算をして，飽和不純物濃度を実際の不純物
濃度と比較した結果を表 2.13 に示す．表 2.12 に求めた発生速度が分子ごとに評価値より小さ
いため，その差が実測された濃度との差に表れている．しかしながら，気体分子状不純物の組
成比は非常によく予測できていることから，気体分子状不純物が示す脱浸炭性については，
設計時よりも精度よく予測できているものと思われる．そこで，表 2.12 に示すそれぞれの気体
状不純物組成の炭素活量と酸素分圧を求め，図 2.11 上にプロットしたものが図 2.14 である．
図 2.14 から，酸素分圧の予測精度が，従来は 1 桁近くずれていたところが，今回の補正の導
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33 
入により，大幅に近い酸素分圧を予測できるようになったことが分かった．これは，H2O を放出
する断熱材は繊維をブロック状に固めたものであり，見かけ上の形状による放出速度の補正を
必要としないと考え，境膜中の物質拡散が物質移動を律速している黒鉛材料について比表面
積による補正を導入したことで，H2，CO，という還元性分子の濃度の予測精度が高まったため
と考える． 
 
 
表 2.13  気体分子状不純物濃度の静定値  
分子  H2 CO H2O CO2 
実測濃度  0.06 0.07 0.14 0.01 
補正後の予測濃度  0.02 0.03 0.06 0.01 
(vol ppm)  
 
 
図 2.14  HTTR 連続運転中の気体分子状不純物の脱浸炭性評価  
 
 
2 .6	 腐食性の変化に対する純化設備の能動的制御の提案  
 前節までに，定常運転中の不純物濃度が設計時の予測よりも大幅に小さいこと，さらにその
原因が昇温脱離実験による予測を実炉で使用する部材の形状を考慮して補正することで，予
測精度を大幅に向上させられることを明らかにした．一方で，原子炉は 60 年から 80 年という
長い供用期間を想定して，工学的な評価がなされるため，経年劣化や，材料の製造方法の変
更による細かな仕様の変更や，材料そのものの変更などがあると考えれば，不純物の発生量
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そのものが供用期間中に大きく変わることを想定しなければならない． 
 そこで，本節では商用高温ガス炉のリファレンスデザインである電力水素併産型高温ガス炉
(GTHTR300C)をベースとして，純化設備の効率を能動的に制御して，耐熱合金の健全性維
持にすぐれた浸炭性雰囲気を常に維持するための制御技術の成立性について検討する． 
 
2 .6 .1  GTHTR300Cにおけるヘリウム純化設備  
商用高温ガス炉の炉型として，JAEA が設計を進めている GTHTR300C を考える[31]．
GTHTR300C の概略を図 2.15 に示す． 
 
 
図 2.15 水素電力併産型高温ガス炉 GTHTR300C の概略図[32] 
 
GTHTR300C は，原子炉熱出力 600ＭＷの高温ガス炉による水素電力併産システムであ
る．原子炉から取出される 950℃の高温ヘリウムガスは，中間熱交換器(IHX)を介して 894℃
の高温の 2 次ヘリウムを水素製造設備に供給する．1 次ヘリウムは IHX から出た後，850℃と
な り ， ガ ス タ ー ビ ン に 供 給 さ れ ， 原 子 炉 へ は 594 ℃ で 戻 す 設 計 と な っ て い る ． ま た
GTHTR300C のヘリウム純化設備の設計は，日本初の高温ガス炉である高温工学試験研究
炉 （ HTTR ） で 実 証 し た 技 術 を 援 用 し ， 設 備 の 系 統 構 成 は ほ ぼ 類 似 し て い る ．  た だ し
GTHTR300C には，HTTR にはない動力変換ユニット内にあるコンプレッサーが，系統内に大
きな圧力差を生むため，通常運転中はこの圧力差を利用して純化設備へ冷却材を流すため，
循環機等を減らす合理化が図ることが可能となっている． 
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2 .6 .2	 不純物の除去方法  
 ヘリウム純化設備は，原子炉冷却設備内の冷却材ヘリウム中の不純物を除去することで金
属構造物の腐食を低減するとともに，放射性物質を除去し，冷却材の純化を行うことを目的と
し，純化系およびトラップの再生系から成る． 
 純化系は，入口フィルタ，酸化銅反応筒，冷却器，モレキュラーシーブトラップ(吸着剤)，コー
ルドチャコールトラップ，ガス循環機等から，再生系は，再生系循環機，再生系冷却器等から
構成される．純化設備の系統概念を図 2.16 に示す． 
 
 
図 2.16 HTTR の冷却材ヘリウムの純化設備の概略図[10] 
 
 GTHTR300C の純化設備は，HTTR では 2 基設けている圧縮機が合理化により 1 基となっ
ていること，酸化銅反応筒に設けるバイパスラインがあることを除いて，HTTR と同様である．上
記主要設備の機能を下記に示す．入口フィルタは，純化設備に入るヘリウム中の粉塵等を除
去する．酸化銅反応筒は，酸化銅を充填したトラップで，H2 および CO を酸化反応により H2O
および CO2 に化学変化させる．冷却器は，吸着剤での H2O 及び CO2 の吸着反応を促進する
ため，酸化銅反応筒を出た ヘリウムを冷水装置により冷却する．モレキュラーシーブトラップは，
H2O と CO2 を吸着するモレキュラーシーブと呼ばれる触媒を充填したトラップで，ヘリウム中の
H2O 及び CO2 を吸着除去する．コールドチャコールトラップは，活性炭を充填した吸着筒を液
体窒素で冷却し，ヘリウム中の希ガス，CH4，O2 および N2 を吸着除去する．金属構造物のクリ
ープ破断強度の劣化を抑制するためには，ヘリウム中の不純物を浸炭性となる組成に制御す
る必要がある．そのため，炉心の酸化速度の温度変化や断熱材の温度分布の変化に応じて，
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酸化銅反応筒およびモレキュラーシーブトラップの効率制御による H2，H2O，CO，CO2 の濃
度制御を組み合わせることで，任意の不純物濃度バランスを維持することが可能となる． 
 
2 .6 .3	 純化設備の酸化銅反応筒の効率制御の成立性  
酸化銅反応筒は，入った H2 と CO がほぼ全て H2O と CO2 になって出てくるだけの反応速
度が得られる温度に加熱されている．酸化銅反応筒の温度制御は酸化銅反応筒入口の加熱
器で行うことができるが，H2 と CO の酸化反応速度が有意に低下する温度はこれまで確認され
ていない．そこで，本節では HTTR の酸化銅反応筒の加熱温度に対する H2 及び CO の酸化
率を実験的に明らかにし，酸化銅反応筒の温度制御による気体分子状不純物の濃度制御の
可能性を検討する．本実験は，原子炉内に気体分子状不純物を注入することを避け，原子炉
と 1 次ヘリウム純化設備を弁で隔離して行った．そのため，気体分子状不純物の発生源がない
ため，H2 と CO を含む標準ガスを酸化銅反応筒の入口に注入し，酸化銅反応筒の加熱温度
を変数として酸化銅反応筒前後の不純物濃度の差をガスクロマトグラフ質量分析計及び水分
計を用いて測定し，酸化銅反応筒の H2 と CO の酸化率を測定する． 
 
(1) 実験方法  
酸化銅反応筒とモレキュラーシーブトラップの性能を評価するため，図 2.17 に示すように 1
次ヘリウム純化設備を原子炉 1 次冷却系統から隔離した閉ループを構成した．1 次ヘリウム純
化設備には，酸化銅反応筒の再生のため，酸素を注入するラインが存在する．このラインを活
用し，酸素ボンベを置くところを，He ボンベと混合比 1:1 の H2・CO 混合ガスボンベに置き換え，
さらに任意の流量で注入出来る機器を仮設した．H2 と CO はモレキュラーシーブトラップ出口
側から注入され，ガスクロクロマトグラフ質量分析計（1）で酸化銅反応筒入口の H2 と CO 濃度
を，またガスクロクロマトグラフ質量分析計（2）で酸化銅反応筒出口の H2 と CO 濃度を 15 分間
隔で測定し，酸化銅反応筒の酸化率を求めた．酸化銅反応筒の性能評価は，次式で表す酸
化率ηを用いた．CIN，COUT は混合ガスを導入してから，導入後に徐々に濃度が減少していく
過程の計測値を用いた． 
η = （CIN - COUT） / CIN     （2.9） 
  η: 酸化率  
  CIN: 酸化銅反応筒入口 H2（CO）濃度  
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  COUT: 酸化銅反応筒出口 H2（CO）濃度  
 
系統圧力，ヘリウム循環流量等の運転条件は表 2.14 の通りである．表 2.14 中の温度は，1
次純化入口加熱器出入口温度の 1 分毎の平均値である．また，圧力は 1 次純化入口加熱器
入口圧力，流量は 1 次純化入口加熱器入口流量である．1 次ヘリウム純化設備のループ内の
流 量 は，通 常 の原 子 炉 運 転 時 と同 様 に約 200kg/h，圧 力 は通 常 の運 転 条 件 に近 い約
3.4MPa とした．950℃運転時の不純物濃度の制限値が H2 と CO に対して 3ppm となってい
るため，混合ガスの注入量は酸化銅反応筒入口で約 3ppm となるように流量を調整（He 流量
は 150cm3/min，混合ガス流量は 50cm3/min）した．混合ガスは，入口加熱器出口温度が安
定したあとに注入を開始し，酸化銅反応筒入口で約 3ppm とした状態を 2 時間程度保った後，
注入を停止し，1 次ヘリウム純化設備内の濃度が低下する様子を観測しつづけた．酸化銅反
応筒の加熱温度は，図 2.18 及び図 2.19 に示す HENDEL で測定された酸化銅反応筒の
H2 及び CO 酸化率の温度特性を参考に[33]，約 50℃から約 170℃の範囲で制御することと
し，53℃，79℃，106℃，138℃，167℃の 5 か所で測定した． 
 
(2) 実験結果  
不純物の注入量は酸化銅反応筒の入口で H2，CO それぞれ約 3ppm となるように調整して
いる．注入を停止した直後から 1 次ヘリウム純化設備内の不純物濃度は低下するため，それに
したがって酸化銅反応筒入口の H2，CO 濃度も低下する．この不純物の注入後の H2 と CO の
濃度の経時的な変化を図 2.20 に示す．このうち，3ppm から約 0.01ppm の範囲で酸化銅反
応筒の入口濃度に対する H2，CO の酸化率の酸化銅反応筒入口濃度依存性を評価した．
53℃，79℃，106℃，138℃，167℃の 5 点で酸化銅反応筒の H2，CO 酸化率を測定した結果
を図 2.21 及び図 2.22 に示す．138℃以上では，酸化銅反応筒入口濃度に依存せず，常に
100%近い酸化率となることがわかった． 
図 2.21 の縦軸は H2 酸化率，横軸は酸化銅反応筒入口の H2 濃度である．106℃以下では
酸化銅反応筒入口濃度に低下に伴って酸化率も低下する現象がみられ，特に濃度依存性が
顕著に表れたのは加熱温度が 53℃の時であり，酸化銅反応筒入口濃度が 0.02ppm の時の
酸化率は約 10%であった．HTTR の運転中の H2 濃度は低いときは 0.03ppm 程度であるが，
このオーダーの濃度であれば，図 2.21 が示すように，温度を約 110℃から約 50℃の範囲で制
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御することで，酸化率を 90%から 10%の範囲で制御することができることが示された．酸化率の
低下傾向から推測して，さらに低い濃度では，10%以下の酸化率が得られるものと考えられる．
なお，図 2.22 に示す酸化銅反応筒の CO 酸化率は，約 0.01ppm 以下で低くなることが示さ
れたが，HTTR の CO 濃度は不純物の中で最も高く，通常 0.1ppm オーダーであるため，酸化
銅反応筒の酸化率の濃度依存性は CO の酸化には現れず，したがって実機の CO 濃度を制
御することは出来ないことがわかった． 
 
(3) 酸化率制御成立性の評価  
耐熱合金のクリープ強度維持の観点から，耐熱合金にとって浸炭性となるように，1 次ヘリウ
ム中の化学的不純物の組成を形成する必要がある．そのために浸炭性雰囲気の形成に有効
な H2 を 1 次ヘリウム純化設備で除去しすぎないようにするため，酸化銅反応筒の H2 酸化率を
下げる技術が必要であり，本試験では，設計・シミュレーションの基礎となる酸化銅反応筒の酸
化率の温度・濃度依存性を取得した．本試験の結果，約 50℃から約 110℃の範囲に酸化銅
反応筒の加熱温度を調整することで，H2 の酸化率を 90%～10%の範囲で制御できることが明
らかになった． 
よって酸化銅反応筒の温度制御は酸素分圧を大きく下げながら脱炭性を改善する制御方
法として利用でき，本試験の結果は，酸化銅反応筒のバイパス流量制御は酸素分圧を大きく
下げることなく，脱炭性を改善する制御方法として実機に適用できることを示している． 
 
表 2.14 系統の運転条件  
温度  [℃] 圧力  [MPa] 流量  [kg/h] 
167  3.46  190  
138  3.42  189  
106  3.40  188  
79  3.37  187  
53  3.35  186  
 
39 
 
図 2.1７ 1 次ヘリウム純化設備性能評価作業の系統構成  
 
 
図 2.18 HENDEL の酸化銅反応筒の H2 酸化率温度依存性[33] 
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図 2.19  HENDEL の酸化銅反応筒の CO 酸化率温度依存性[33] 
 
 
図 2.20 約 50℃における酸化銅反応筒前後の H2 濃度の測定結果  
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図 2.21 酸化銅反応筒の H2 酸化率の入口濃度依存性  
 
 
図 2.22 酸化銅反応筒の CO 酸化率の入口濃度依存性  
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2 .6 .4	 気体分子状不純物の発生源  
GTHTR300C で考慮すべき冷却材中不純物分子の発生源としては，炉心構造材の黒鉛，
高温二重管内等で使用される断熱材，及び充填ヘリウム中の不純物の 3 つが考えられる．
HTTR では，設計時に，炉心部の黒鉛と断熱材が気体分子状不純物の放出源として支配的
であることを明らかにしている．支配的な不純物の放出源は，GTHTR300C においても同様に
炉心部の黒鉛であると考えられる．GTHTR300C で不純物濃度がどの程度で推移するかを予
測するうえで，HTTR と GTHTR300C の違いを比較した場合，GTHTR300C は炉心部黒鉛
が約 3 倍，ヘリウムインベントリが約 15 倍，純化設備への流量配分が 1/5 となる．そのため，不
純物濃度としては，HTTR の実測値と同レベルになると考えることが出来る．よって本検討にお
ける，構造材の不純物放出速度は，HTTR 運転時に取得した表 2.5 のデータを用いる．また
本節における検討では，原子炉の定常運転中の不純物制御を検討するため，不純物放出速
度は表 2.5 の値で一定とする．さらに，HTTR の運転経験から，定常運転中のヘリウム充填頻
度は極めて少ないと考えられるため，新たなヘリウムの充填による不純物混入は無視する． 
 
2 .6 .5	 気体分子状不純物の濃度の解析方法  
純化設備の除去効率を制御することによる不純物濃度の制御手法を検討するため，冷却材
中の不純物濃度を，式 2.1 に示す 1 階の常微分方程式で表現する．次に，式 2.1 中の定数を
GTHTR300C の条件に合わせ，酸化銅反応筒の効率を制御した場合の濃度変化を計算す
る．さらに，求められた組成の中間熱交換器伝熱管における酸素分圧と炭素活量を求めるた
め，熱力学平衡計算コード gem[22][23]を用いて計算し，中間熱交換器雰囲気の脱浸炭性
を評価して，酸化銅反応筒の効率制御によって脱炭性雰囲気を改善しうるか検証する． 
 
 まず，不純物濃度の発生速度を求める．ここで用いた HTTR の濃度実測値 C には，原子炉
起動後の定常運転における値として，定格運転モード(原子炉出口冷却材温度 850℃)で 30
日 間 定 格 出 力 を 継 続 し た 運 転 に お い て ， 定 格 出 力 到 達 後 7 日 経 過 し た 時 の 濃 度
(H2:0.17[ppm], CO:0.23[ppm], H2O:0.18[ppm], CO2:0.01[ppm])を用いる．以上の条件
から，式(1)の C に H2,CO,CO2,H2O の 4 分子の測定結果を代入し，求められた不純物放出
量を表 2.15 に示す． 
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表 2.15  気体分子状不純物濃度の挙動解析条件  
分子  
濃度  
 [vol ppm] 
発生速度  
 [Nm3/h] 
GTHTR300C HTTR 
H2 0.23 0.00095 0.00019 
H2O 0.12 0.00099 0.00020 
CO 0.17 0.00128 0.00026 
CO2 0.07 0.00004 0.00001 
 
求められた GTHTR300C の不純物放出量は，同様の手法で求めた HTTR の不純物放出
量の 2～4 倍であり，使用する黒鉛材料の重量が HTTR と比較して 10 倍であることを考えると，
現段階では妥当なものと思われる．本発生速度の値を用いて，純化設備の効率を抑えた時の
冷却材中不純物濃度の変化と脱浸炭性を評価する． 
 
2 .6 .6	 解析結果  
酸化銅反応筒の効率を制御した場合の冷却材ヘリウムの脱浸炭性変化を示す．酸化銅反
応筒の効率制御方法は，2 つあり，酸化銅反応筒の温度制御による方法と，バイパスライン を
もちいた流量制御による方法がある．この 2 つの方法の違いは，H2 と CO の除去効率の下がり
方の違いとなって現れる．酸化銅反応筒は通常，300℃程度に加熱し，H2 と CO のほぼ 100%
を H2O と CO2 に酸化する状態で使用しているため，効率を制御する場合は，酸化率を下げる
ために温度を下げることで行う．そのため，不純物濃度の変化は，温度を下げると，まず H2 の
酸化率が減少し，H2 濃度の上昇となって現れる．さらに温度を下げることで CO の酸化率が低
下し，H2 と CO 濃度の上昇となる．そのため，バイパスラインを用いた場合と異なり，H2 濃度の
みの上昇する領域があることから，H2 濃度の上昇が冷却材の腐食性にどのように現われるかを
解析した．次に，バイパスラインを用いた場合に生じる，H2 と CO の除去率を同じ割合で低下さ
せていく場合の腐食性の変化を解析した結果を示す． 
 
(1)  酸化銅反応筒の加熱温度の操作による効率制御  
原子炉の出力が定常に達し，不純物が表 2.15 の濃度に保たれている状態から，酸化銅反
応筒の H2 酸化率を 80%，60%，40%，20%と抑えた際の，H2 挙動を収束計算した結果を図
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2.23 に示す． 
 
 
図 2.23  酸化銅反応筒の温度制御による H2 酸化率を変えた時の 
気体分子状不純物の濃度変化  
 
H2 酸化率を低下させた 0 時の時点から，H2 濃度が上昇し始め，100～150 時間後にはほ
ぼ上位飽和に達している．酸化銅反応筒で生成された後，モレキュラーシーブトラップで除去
しきれなかった H2O のインベントリへの環流量が減少するため，H2O 濃度がわずかに低下して
いる．この組成を初期条件とした．950℃，5.1MPa 下の平衡組成を図 2.24 に示す． 
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図 2.24  図 2.23 の気体分子状不純物の 950℃, 5.1MPa における平衡組成  
 
上昇した H2 濃度によって平衡組成が変化し，H2O と CO の増加，および CO2 の低下が生
じている．ここで，酸化率を 10%に低減した時の不純物組成が示す酸素分圧と炭素活量の経
時的な変化を Cr-C-O 三相安定図上にプロットすると，図 2.25 のようになる．また図 2.24 の結
果から，それぞれの酸化率における，200 時間後の組成を，飽和不純物組成と見なし，この飽
和後の不純物組成が示す酸素分圧と炭素活量を，Cr-C-O 三相安定図上にプロットすると，
図 2.26 のようになる． 
 
H2 Conversion rate at CuOT：20%H2 Conversion rate at CuOT：40%
H2 Conversion rate at CuOT：80% H2 Conversion rate at CuOT：60%
0.0 
0.2 
0.4 
0.6 
0.8 
1.0 
0 200 400 600
不
純
物
濃
度
[p
pm
]
時間 [h]
○ H2
□ CO
△ H2O
× CO2
0.0 
0.2 
0.4 
0.6 
0.8 
1.0 
0 200 400 600
不
純
物
濃
度
[p
pm
]
時間 [h]
○ H2
□ CO
△ H2O
× CO2
0.0 
0.2 
0.4 
0.6 
0.8 
1.0 
0 200 400 600
不
純
物
濃
度
[p
pm
]
時間 [h]
○ H2
□ CO
△ H2O
× CO2
0.0 
0.2 
0.4 
0.6 
0.8 
1.0 
0 200 400 600
不
純
物
濃
度
[p
pm
]
時間 [h]
○ H2
□ CO
△ H2O
× CO2
Time [h]Time [h]
Im
pu
rit
ie
s
co
nc
en
tra
tio
n 
[p
pm
]
Im
pu
rit
ie
s
co
nc
en
tra
tio
n 
[p
pm
]
Im
pu
rit
ie
s
co
nc
en
tra
tio
n 
[p
pm
]
Im
pu
rit
ie
s
co
nc
en
tra
tio
n 
[p
pm
]
Time [h]Time [h]
46 
 
図 2.25  H2 酸化率 10%とした際の脱浸炭性の経時変化  
 
 
図 2.26  H2 酸化率を制御した際の脱浸炭性の変化  
 
図 2.25 から，脱炭性を浸炭性へと制御するのにかかる時間を推測すると，酸化率を 10%ま
で低下させた時，初期の不純物組成は脱炭性を示していたが，およそ 100 時間後には脱浸炭
の境界となった．中間熱交換器の使用期間は最低でも 20 年として設計されるため，短期的に
脱炭性雰囲気に曝されたとしても，それによって有意な強度低下が生じるとは考えにくく，今回
の結果が示すように，雰囲気の改善に 100 時間程度かけることは問題ないと考える．また図
2.26 では，酸化率を 20%まで低下させた時に，炭素活量の増加と酸素分圧が約 1 桁低下し
ており，脱浸炭性の境界近傍へ移行した．初期組成は，耐熱合金の脱炭雰囲気となっている
が，この雰囲気での使用は，合金のクリープ破断強度を著しく低下させる可能性がある．しかし
ながら，この酸素分圧と炭素活量の変化は，耐熱合金の脱炭性雰囲気を浸炭性雰囲気へと
変化させる方向に働いており，酸化銅反応筒の温度制御で上昇する H2 が，耐熱合金のクリー
プ破断強度劣化抑制に有効に働くと考えられる． 
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(2) バイパス流量による酸化銅反応筒の効率制御  
原子炉の出力が定常に達し，不純物が表 2.1 の濃度に保たれている状態から，酸化銅反応
筒の H2 および CO 酸化率を 90%，80%，70%，60%と抑えた際の不純物濃度の変化を，収束
計算により求めた．それぞれの酸化率における，平衡組成の挙動を図 2.27 に示す． 
 
 
図 2.27 酸化銅反応筒のバイパス流量制御によって H2，CO 酸化率を変えた時の 
気体分子状不純物の平衡濃度  
 
酸化率を低下させた 0 時の時点から，H2 および CO 濃度が上昇し始め，100 時間後にはほ
ぼ上位飽和に達している．ここで，酸化銅反応筒を通るヘリイウムを 20%バイパスして H2，と
CO の酸化率を 80%に低減した時の不純物組成が示す酸素分圧と炭素活量の経時的な変化
を Cr-C-O 三相安定図上にプロットすると，図 2.28 のようになる．また図 2.27 の結果から，そ
れぞれの酸化率における，100 時間後の組成を，飽和不純物組成と見なし，この飽和後の不
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純物組成が示す酸素分圧と炭素活量を，Cr-C-O 三相安定図上にプロットすると，図 2.29 の
ようになる． 
 
 
図 2.28 H2 と CO 酸化率を 80%とした際の脱浸炭性の経時変化  
 
 
図 2.29  酸化銅反応筒のバイパスにより H2 と CO 酸化率を制御した際の脱浸炭性の変化  
 
図 2.28 および図 2.29 より，酸化銅反応筒に向かう純化流量の 20%をバイパスさせた際，
約 40 時間で脱炭性雰囲気を浸炭性雰囲気側へと炭素活量と酸素分圧が移動した．脱浸炭
境界近傍で静定していれば，理論上は脱炭による強度低下が無視できるが，30%以上のバイ
パス量では，浸炭性雰囲気が十分に形成出来ていることがわかる． 
 
2 .6 .7	 考察  
金属構造物のクリープ破断強度の劣化を抑制するため，高温ガス炉の運転中に純化設備
の酸化銅反応筒の効率を制御し，不純物濃度を制御する手法の成立性を検討した．酸化銅
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反応筒による効率制御は，温度制御によって H2 の酸化率のみが低下する場合と，バイパス制
御によって H2 と CO の酸化率が同時に低下する場合の 2 ケースを想定し，不純物濃度と脱
浸炭性の挙動を解析した結果，H2 と CO の濃度上昇だけでなく，H2 のみの濃度上昇であって
も，脱炭性雰囲気を浸炭性雰囲気へ移行させることを明らかにした．ここでは，実機の組成変
化を支配する因子と，組成制御が黒鉛酸化に及ぼす影響について考察する． 
 
( 1 )  実 機 の組 成 変 化 を支 配 する因 子   
H2，および H2 と CO 濃度上昇による脱浸炭性の変化を支配する因子について考察する．
高温ガス炉における C-H-O 系複合ガスの気相間反応は，炉心部を除けば石炭ガス化炉と同
等と考えられる．新種液体燃料ガス化炉内の化学反応に関する研究報告によると，滞空時間
約 5 秒のガス化炉出口近傍のガス組成は，以下の水性シフト反応式 2.10 の平衡に近いと報
告されている．[25]  
CO + H2O ⇆ CO2 + H2         (2.10) 
ガス化炉内の温度は 1100~1400℃と言われており[25]，高温ガス炉の 950℃よりも高温で
あるが，高温機器内の滞空時間は，数十秒程度になると考えられる．よって，ガス炉の炉心部
分から出て中間熱交換器，ガスタービン，圧縮機，再熱交換器と続く流動中の不純物組成は，
水性シフト反応平衡に近くなると推定される．本研究で行った解析においても，増加した H2 に
よる平衡組成変化は，H2O と CO の増加および CO2 の減少となって現われており，水性シフト
反応の影響を大きく受けている．H2 増加による脱浸炭性の改善要因は，主としてこの水性シフ
ト反応による CO2 を減少させて CO を増加させた結果による．また，酸化銅反応筒の効率低下
によって H2O がわずかに減少することも，CO の増加に寄与している． 
水性シフト反応が耐熱合金の使用環境決定の主因となっているため，将来炉で経済性の
高い（高純度化処理を施していない）黒鉛が使用された場合，CO2 等の不純物が増加すると
考えられるため，H2 濃度上昇による脱浸炭性制御がより効果的に働くことが期待できる． 
 
( 2 )  組 成 制 御 が黒 鉛 酸 化 に及 ぼす影 響  
次に H2，および H2 と CO の増加が炉心黒鉛の酸化に及ぼす影響について考察する．
GTHTR300C の炉心部は燃料を除き大部分が黒鉛材料によって構成されている．この型の原
子炉で使用される黒鉛構造物にとって，その運転期間を通じて留意すべき現象は，大きく分け
て，放射線損傷に誘起される性質変化と，冷却材中の不純物との反応の結果誘起される性質
50 
変化である．本検討では，酸化銅反応筒の効率低下によって増加する H2 および CO による高
温平衡組成の酸素分圧と炭素活量の変化が，耐熱合金保護に有効であることを示したが，こ
の H2 および CO の増加が，炉内の黒鉛酸化に大きな負の影響を与えるものであってはならな
い．酸化銅反応筒の温度およびバイパス流量制御後の 950℃，5.1MPa における平衡組成を
表 2.16 に示す． 
 
表 2.16 酸化銅反応筒の温度制御とバイパス流量制御をおこなった際の 
気体分子状不純物の比較  
不純物分子  
酸化銅反応筒の効率制御前後の比較気体分子状不純物の比較  
 (vol ppm) 
制御開始前の不純
物濃度  
酸化銅反応筒の温度制
御後(H2 酸化率を 20%
に低減) 
酸化銅反応筒のバイ
パス流量制御後(H2 と
CO の酸化率を 80%に
低減) 
H2 2.26×10-01 8.55×10-01 2.72×10-01 
H2O 1.24×10-01 1.62×10-01 1.21×10-01 
CO 1.74×10-01 2.12×10-01 2.28×10-01 
CO2 6.56×10-02 2.75×10-02 6.92×10-02 
O2 2.36×10-12 2.80×10-13 1.53×10-12 
CH4 1.20×10-14 6.09×10-13 2.84×10-14 
 
酸化銅反応筒の温度制御により，H2 酸化率を 20%に抑えた場合，CO2 は 0.4 倍，O2 は 0.1
倍に減少し，H2O は 1.3 倍に増加する．また酸化銅反応筒のバイパス流量制御により，H2 と
CO 酸化率を 80%に抑えた場合は，H2O が 0.96 倍，O2 が 0.65 倍に減少し，CO2 が 1.05 倍
に増加する．GTHTR-300C の冷却材流路の黒鉛構造材の温度は，1400℃以下と見積もら
れている[34]ため，この温度域における各酸化性分子の反応度速度定数の比は，O2 を 1 とす
ると，H2O は約 1/100，CO2 は約 1/400 である[35]．反応速度定数と分圧の積の和が，黒鉛酸
化量の総和となるとすると，H2 効率 20%のケースでは，酸化速度が 20%ほど増加する．しかし
ながら，還元性を示す H2，CO，CH4 が増加することから，定性的には酸化速度の増加が打ち
消されると考えられる．  
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2 .6 .8	 結論  
 高温ガス炉で使用される耐熱合金のクリープ破断強度の劣化抑制を目的として，ヘリウム純
化設備のうち酸化銅反応筒の除去効率について，2 通りの制御方法を提案した．これら制御
方法の成立性を検証するため，酸化銅反応筒の温度制御とバイパス流量制御の 2 ケースをシ
ミュレーションし，次の結果を得た． 
 
(1)酸化銅反応筒の加熱温度およびバイパス流量を制御することで，耐熱合金の脱浸炭
制御が可能となる． 
(2)酸化銅反応筒のバイパス流量制御による H2 および CO の濃度上昇は，耐熱合金のク
リープ破断強度劣化を抑制するのみでなく，黒鉛酸化を抑制しうる． 
 
 坂場らは，現行の不純物の除去のみを行う純度管理手法の欠点を補うために，脱浸炭制御
にもっとも直接的に寄与する CO 分子を 1 次冷却材中に直接注入する手法を提案している
[10]．しかしながら，本研究で酸化銅反応筒による効率制御によっても改善しうる脱炭性組成
が存在することが明らかとなった．そこで，CO 注入と酸化銅反応筒効率制御を併用する不純
物濃度制御方法を提案した．2 つの濃度制御方式を併用することで，注入設備の規模は小さ
くなり，酸化銅反応筒の破瓜時間を延長させつつ，耐熱機器の劣化を抑制する組成を維持す
ることが出来る．本研究の解析結果は，CO 注入せずとも，温度制御とバイパス制御を用いるこ
とで，脱炭性雰囲気を浸炭性雰囲気に移行させうることを示した． 
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2 .7	 まとめ  
 本章では，高温ガス炉 HTTR のデータを用いて，黒鉛構造材の酸化による減肉や耐熱合金
のクリープ強度低下を引き起こす腐食作用を検討するうえで重要な，気体分子状不純物の挙
動について検討した． 
 高温ガス炉では黒鉛構造材から出てくる H2,CO,CO2 を，昇温脱離実験をもとに実炉材料の
比表面積の違いを考慮することで，不純物の発生速度を精度よく見積ることが可能になった．
また H2O は繊維状の断熱材から放出されるため，発生速度は使用量に比例することが明らか
になった． 
 純化設備のうち酸化銅反応筒の温度制御，もしくは酸化銅反応筒をバイパスさせることで，
H2 と CO の除去速度を制御した場合，気体分子状不純物の濃度が変化することで，脱炭性雰
囲気を浸炭性に変えることができることを明らかにした． 
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第3章	 粒子状不純物の移行挙動  
 
3 .1	 背景	  
高温ガス炉は，燃料であるウランをセラミックス被覆材で覆い，黒鉛構造材で減速し，冷却
材ヘリウムを用いた熱中性子炉であり，燃料要素の型に応じて，図 3.1 に示すようなブロック型
とペブルベッド型に大別される．ブロック型燃料は，被覆燃料粒子を内包する黒鉛ブロックを炉
心内に積み重ね，ペブルベッド型燃料（球状燃料）は，被覆燃料粒子を分散させたテニスボー
ル大の黒鉛球を，炉心に落とし込む．そのため，球状燃料が流動する過程で，燃料同士およ
び燃料と構造材の接触によって黒鉛粉末が冷却材ヘリウムに粒子状不純物として混入する
[36], [37]．そこで，ペブルベッド型の高温ガス炉では通常時から粒子状不純物を除去するた
め，図 3.2 に示すようなループに多くのヘリウムを導入していた．また冷却材の漏えい事故時に
は，粒子状不純物が核分裂生成物等の放出挙動を複雑にするため，粒子状不純物の組成や
冷却材中の濃度や付着性などが精力的に研究されてきた[38]–[40]． 
一方，ブロック型高温ガス炉の炉心は構造材同士の擦れがないため，物理的な作用による
粒子状不純物生成はないものの，我が国初のブロック型高温ガス炉である HTTR (図 3.3) で
は，1 次ヘリウム循環機(以降，HGC と略す)には図 3.4 に示すようなフィルタが設置されている．
ヘリウム循環機は 1 次冷却材を循環させる機能を有するとともに，原子炉冷却材圧力バウンダ
リを構成する極めて重要な機器である．この循環機の軸受形式としては，油潤滑，水潤滑，気
体潤滑，磁気浮上方式などがあり，世界的に様々な形式が試みられている[41], [42]．HTTR
では，先例となったドイツ，アメリカの高温ガス炉に油潤滑と水潤滑が採用され，それぞれ技術
的な課題に遭遇していたことから，これらと異なる動圧ガス軸受を採用した．これはヘリウムガス
がそのまま潤滑剤として利用でき，さらに複雑なシール装置が不要という利点があるものの，高
度に精密な工作，調整ならびに取り扱い技術を要する．またガス軸受の特性に基づく振れ回り
現象が発生しやすいため，軸受のクリアランスを清浄に保つ必要がある．そのため，インペラや
その軸受に粒子状不純物が侵入して軸受の諸元を変えないよう，HGC 循環機の前段に高精
度なフィルタが設定されている[43]．しかしながら，運転時間の増加とともに，このフィルタに粒
子状不純物が目詰まりするため，これまでに 2 度フィルタを交換しており，粒子状不純物の形
態や組成，発生源を明らかにすることが求められた．  
これまでの研究から，フィルタには大量の炭素質の粒子が捕集されていること，またわずかに
断熱材として使用されている繊維が捕集されていることが分かった[43]．また動的機器の性能
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を分析した結果，フィルタの目詰まりが進行した時期と，1 次系にある圧縮機の体積効率が低
下した時期が一致することが分かった．そのため，圧縮機のピストンリング等の摺動材の摩耗粉
が 1 次冷却材に飛散していると推定されたが，粒子状不純物全体に占める摺動材摩耗粉の
割合は分かっていなかった．発生源別の寄与を明らかに出来れば，適切な抑制策をとることで
粒子状不純物を減らすことが可能となり，機器の健全性を高めるだけでなく，ブロック型高温ガ
ス炉の安全性，経済性を向上させることができる可能性があるため，発生源を定量的に評価す
ることは重要である． 
そこで本章では，HGC 用フィルタに捕集された粒子状不純物を回収し，蛍光 X 線分析法に
より，冷却材中の粒子状不純物の発生量を定量的に評価することを試みた．具体的には，粒
子状不純物の発生源と考えられる材料に含まれる微量の不純物元素を標識として，フィルタに
捕集された粒子状不純物中の標識元素の割合から，粒子状不純物に占める摺動材の割合を
定量的に評価した．また，明らかにされた発生源の付近にフィルタを設置するなどして粒子状
不純物の発生を低減した後に，実際に粒子状不純物がどの程度減るか確認し，評価結果の
妥当性を検討した． 
 
図 3.1 ブロック型高温ガス炉（左）とペブルベッド型高温ガス炉（右）の炉心部形状の違い 
  
ブロック型 ペブルベッド型
ダストが出ない
燃料球が摺動して
ダストが発生
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図 3.2  ドイツの高温ガス炉（AVR）の粒子状不純物の除去設備の概略図[44] 
 
 
図 3.3  HTTR の冷却系統の概略図  
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図 3.4   HTTR のヘリウム循環機の構造[43] 
  
Filter
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5μm-95%
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3 .2	 分析・評価方法  
本節では，粒子状不純物を採取する方法から，行った分析と，分析結果の評価方法につい
て述べる． 
 
3 .2 .1	 試料採取場所と方法  
通常運転時の HTTR では，1 次系冷却材ヘリウムは原子炉と冷却器の間を定格流量 45t/h
で循環する(図 3.1)．また黒鉛や断熱材から放出される水分等の気体分子状不純物を除去す
るため，補助冷却器を介して 200kg/h で 1 次ヘリウムを純化設備へ導入し，スタンドパイプ等を
経由して主冷却系に 1 次ヘリウムを戻している．45t/h の流量を確保するため，1 次加圧水冷
却器の出口と，中間熱交換器の出口に，合計 4 台の 1 次ヘリウム循環機が設置されている．1
次ヘリウム循環機の詳細を図 3.4 に示す．1 次ヘリウム循環機はフィルタ，インペラ，モーターが
一 体 と な っ て い る ． 循 環 機 の 軸 受 の ク リ ア ラ ン ス を 保 護 す る た め ， 濾 過 精 度 の 公 称 値
5µm-95%の SUS316 製円筒型焼結金網がフィルタエレメントとして用いられている．フィルタ
は直径 5cm の円筒状の焼結金網カートリッジを，60 本束ねたものである．フィルタエレメントは
図 3.5 の断面図に示すとおり 5 層となっており，第 1 層及び第 3 層目が，網径は 0.1mm の保
護分散スクリーン，第 2 層目が，網径 0.07×0.04mm の濾材スクリーン，第 4 層及び第 5 層
目が，網径 0.57mm×0.43mm の補強スクリーンとなっている． 
本章で分析・評価する粒子状不純物は，このフィルタに捕集されたものを，使用済みフィル
タから採取することとした．分析に用いたダストは，図 3.6 に示すように，使用済みの HGC フィ
ルタから一部を切り出した．フィルタへの付着形態や付着物の元素を確認するため，電子顕微
鏡で観察する際は，切り出したフィルタをそのまま電子顕微鏡で観察した．また付着物の発生
源を評価するためには，切り出したフィルタをエタノールで超音波洗浄して，蒸発乾固して付着
物を採取した． 
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図 3.5  ヘリウムガス循環機用フィルタの断面  
 
 
図 3.6  粒子状不純物分析用試料の前処理手順  
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3 .2 .2	 装置及び測定条件  
フィルタに捕 集 された物 質 の外 観 を観 察 するためには， JEOL Ltd.製 の電 子 顕 微 鏡
JXA-501 を用いた．また，蒸発乾固して採取した粒子状不純物の組成を分析するために，
Innov-X 社製のエネルギー分散型ポータブル蛍光 X 線分析計α-6500 を用いた．蛍光 X 分
析は，図 3.7 に示すように試料に X 線を照射した際に発生する X 線を計測することで，試料に
含まれる元素，およびその濃度を求める分析法である[45]．蛍光 X 線分析用の試料を入れる
サンプルカップとして，バックグラウンドを低減するため，高純度のアルミニウム(A1050)を用い
てサンプルカップを作製した．サンプルカップに粒子状不純物を出来るだけつぶさないように入
れた後，試料の飛散を防ぐために，厚さ 6µm のマイラーフィルムでカバーした．また蛍光 X 線
分析は分析面の粗さに影響を受けやすいため，分析面が均一になるよう，図 3.8 に示すように
カップの上下を逆にして，分析面が下になるようにした．このようにして，マイラーフィルムで均一
な面が作られるようにした．また分析は一つの方向から 5 回測定した後，サンプルカップを 180
度回転させてさらに 5 回測定し，得られたスペクトルを平均した．分析計の X 線管は Ta アノー
ドで，照射条件は 40kV，7μA，1 サンプルあたりの照射時間は約 40 秒とした． 
 
 
図 3.7  蛍光 X 線分析の原理  
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図 3.8  蛍光 X 線分析用サンプルカップ 
 
3 .2 .3	 蛍光X線分析による評価方法  
蛍光 X 線スペクトルから粒子状不純物を構成する元素を定量する方法は，ファンダメンタ
ル・パラメータ法(以下 FP 法と記す)と検量線法の二つを用いる．FP 法は，X 線管球からの一
次 X 線のスペクトル分布，質量吸収係数および蛍光収率などの物理定数から各分析元素の X
線強度を理論的に計算し，逐次近似法によって試料の組成を算出する手法である．したがっ
て，分析装置に固有な各元素の感度定数さえ求めておけば，どのような元素の組み合わせの
物質も原理的に定量分析可能となる．検量線用として標準試料が複数用意できるのであれば
検量線法のみで定量する方が，高い精度の定量が可能であるが，フィルタから回収する試料
には，フィルタから切断する際に混入するフィルタ(SUS316 材)の切粉が混入するものの，金属
元素の混入まで考慮した標準試料をあらかじめ作製することは困難であることから，粒子状不
純物のうち，金属元素の量を測定する際は分析装置付属のソフトウェアで提供される FP 法に
よる定量化を行った．求められた金属元素量を除いた粒子状不純物が，炭素質の材料を起源
としていると仮定し，その組成から，検量線法を用いて発生源の寄与率を評価することとした． 
 
3 .2 .4  標準試料  
 これまでの研究で，フィルタの差圧上昇のカーブを詳細に分析すると，1 次ヘリウム純化設備
の圧縮機の体積効率の低下と，HGC フィルタ差圧の上昇のタイミングが重なる傾向が確認さ
れたことから，1 次ヘリウム純化設備の圧縮機内で使用されるピストンリング等の摺動材が，支
配的なダストであると推定された．そこで摺動材を蛍光 X 線分析用の標準試料の一つとした．
HTTR の 1 次系圧力バウンダリ内には，ASR-0RB，PGX，IG-110 という 3 つの黒鉛材料があ
XRFは試料表面形状に
影響をうける
分析範囲 分析範囲
少量の試料でも精度を高めるため、試料
が自重で成形するよう上下を反転させて
分析できるカップを作製
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るが，材料の品質を証明するミルシートに含まれる不純物測定結果から，それぞれ有意な不純
物が含まれていないため，炉内を起源とする黒鉛材料としては，冷却材ヘリウムの流路内の表
面積の大きな IG-110 が代表すると考え，IG-110 をもう一つの標準試料とした． 
標準試料は，摺動材，IG-110 ともに，タングステンミルにより 150mesh の網を全通する粒度
まで粉砕したものを用いた．この粉末を混合し，摺動材と IG-110 の重量比が 0，25，50，75，
100%となる 5 種類の標準試料を作製した．この標準試料の蛍光 X 線スペクトルから定量され
た不純物濃度で検量線を作成し，使用済みフィルタから回収したダスト中の摺動材の割合を
評価した． 
 
3 .3	 結果  
冷却材とともに 1 次系圧力バウンダリ内を循環する粒子状不純物を明らかにするため，1 次
ヘリウム循環機の前段に設置されたフィルタを切り出し，電子顕微鏡を用いて観察した．さらに
蛍光 X 線分析を用いて発生源を定量的に評価した． 
 
3 .3 .1	 フィルタの表面観察  
切り出したフィルタの第 1 層を取り除き，第 2 層の濾過層を露出させ，付着物の外観を観察
した結果を図 3.9 に示す．比較のために未使用状態のフィルタ表面を図 3.10 に示す．図 3.10
に示すフィルタも，図 3.9 のフィルタと同様に，第 1 層を取り除き，第 2 層の濾過層を露出させ
たものである．図 3.9 の上側には，第 1 層の線材の一部が写っている．冷却材のヘリウムは線
材の隙間を通ってフィルタ面の裏側へ流れる． 
未使用状態のフィルタではフィルタの線材がはっきりと確認できるが，図 3.9 に示す使用後の
フィルタの表面を観察した結果，粒子状不純物は，線材のギャップに詰まるというよりは，第二
層全面に広がって堆積していることが確認された．また，捕集されている物質は，3 種類であり，
粉末状のもの，繊維状のもの，破片状のものであった． 
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図 3.9  フィルタ表面の電子顕微鏡像  
 
 
図 3.10  未使用のフィルタ表面の電子顕微鏡像  
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3 .3 .2	 フィルタ断面の観察結果  
粒子状不純物のフィルタへの捕集のされかたを明らかにするため，フィルタの断面を電子顕
微鏡で観察した．表面観察を行った試料とは別に，フィルタから観察用の試料を切り出した．
約 1cm 四方の第 1 層から第 5 層まで含む状態のフィルタを切り出し，前処理としてエポキシ樹
脂により固化し，観察面を研磨して露出させ，金を蒸着した． 
本試料について，フィルタの断面の第 2 層を拡大したものを図 3.11 に示す．また電子顕微
鏡 に 付 属 す る 機 能 で あ る ， エ ネ ル ギ ー 分 散 形 Ｘ 線 分 光 （ EDS : Energy Dispersive 
Spectrometer）による分析を実施し，付着物の元素組成を調べた．図 3.11 の赤い点は炭素
の分布をマッピングしている．このフィルタの捕集効率の公称値は 5μm-95%であり，図に示す
範囲でも，線材の隙間の幅 5μm 程度と公称値どおりであることが分かる．粒子状不純物の主
成分と考えられる炭素をマッピングした結果，フィルタのメッシュの隙間に堆積するというよりは，
隙間と線材の上にも万遍なく堆積している様子が確認された． 
 
 
図 3.11  フィルタ断面の電子顕微鏡像にEPMAによる炭素分布図  
 
3 .3 .3	 蛍光X線分析の結果  
摺動材と IG-110，および使用済みフィルタから採取した粒子状不純物(以下採取ダストと記
す)の蛍光 X 線スペクトルを図 3.12 に示す．それぞれの試料から検出された元素を表 3.1 に示
す．鉄，クロム，ニッケル，モリブデンは金属メッシュフィルタの線材である SUS316 に含まれる
Helium Flow
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元素であるため，フィルタの切断の際に生じた切粉が混入したものと思われる．それぞれの
IG-110，摺動材，およびダストの間に相関が見られる元素は，Zn,Hg,Se の 3 種類であった．
Zn,Hg,Se の重量割合と，それ以外の元素の重量割合の合計を表 3.2 に示す．表 3.2 に示す
重量割合はそれぞれの試料で 10 回ずつ測定して得た蛍光 X 線スペクトルから FP 法で重量
割合を求めた値の平均値である．採取ダストには標識元素以外の元素が約 40wt%含まれて
いるが，3.10%は Cr,Fe,Ni 等でありフィルタ素材の SUS316 の主な構成元素であった．
Zn,Hg,Se の 3 つの元素はいずれも標識元素となりうるが，Zn (8.6keV) のピークはダストに
のみ含まれる Cu の Kα 線  (8.0 keV)と Kβ 線  (8.9 keV) に挟まれていること，また Se は量が
少なく不確かさが相対的に大きいことから，Hg を標識元素として評価することにした． 
FP 法で定量化された標準試料とダストの Hg 濃度を表 3.3 に示す． 
 
 
図 3.12  各サンプルの蛍光 X 線スペクトル 
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表 3.1  蛍光 X 線分析により各サンプルから検出された元素  
  IG-110 Slide Material Collected Dust 
Cr × × ○ 
Mn × × ○ 
Fe ○ ○ ○ 
Co ○ ○ ○ 
Ni ○ ○ ○ 
Cu ○ ○ ○ 
Zn ○ ○ ○ 
As × ○ ○ 
Se × ○ ○ 
Rb ○ ○ × 
Sr ○ ○ ○ 
Zr ○ ○ ○ 
Mo ○ ○ ○ 
Ag × × ○ 
Sb × × ○ 
Ba ○ × ○ 
Hg ○ ○ ○ 
Pb ○ ○ ○ 
○:Detected  ×:Not detected 
 
表 3.2  検出された特徴的な元素の重量割合  
 
IG-110 摺動材  採取ダスト (unit) 
Zn 48  1268  1674  (wt ppm) 
Se ND 25  17  (wt ppm) 
Hg 16  240  126  (wt ppm) 
Other elements 0.09  0.24  39.93  (wt%) 
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表 3.3  標準試料中の摺動材の比率と採取試料の Hg 濃度  
標準試料中の摺
動材重量割合[%] 
C 濃度  
Hg 濃度  
[wt ppm] 
Hg 濃度 /C 濃度  
0  99.9% 16.3  16.4  
25  99.8% 70.8  70.9  
50  99.8% 125.8  126.1  
75  99.7% 171.1  171.6  
100  99.6% 239.6  240.6  
採取ダスト 59.9% 126.4  211.1  
 
炭素の定量結果を表 3.3 に合わせて示す．標準試料中の不純物量は標準試料中の摺動
材の割合とともに増加するものの，いずれも低濃度であり，炭素量は 99.6～99.9wt%であった．
一方，図 3.12 から分かるように，ダストにはフィルタを切断する際に発生する Fe や Cr といった
金属が含まれるため，Hg,Se,Zn や他の金属系の重量比の和は 40.1wt%であり，結果として
残り 59.9wt%を炭素濃度と評価した． 
表 3.3 に示した標準試料の摺動材の割合と Hg 濃度の関係から，摺動材の割合が未知な
採取ダストの Hg 濃度の値を検量した値を，表 3.3 の最下段に示した．この表 3.3 の結果を図
3.13 に示す．標準試料による検量線から，ダストの Hg/C 比率が 211.1 となる粒子状不純物の
うち摺動材の割合を求めた結果，摺動材の割合は 89%であることが分かった．なお，このときの
決定係数 R2 乗値は 0.98 であり，よく一致している． 
以上の結果，金属元素を除いて，粒子状不純物は，89%が摺動材を由来としていることが
分かった． 
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図 3.13  フィルタから採取された粒子状不純物の Hg/C 比率  
 
 
3 .4	 摩耗粉の飛散抑制方法  
前節までの分析と評価により，1 次ヘリウム純化設備の圧縮機のピストンリングとグランドパッ
キンといった摺動材の摩耗粉が支配的な粒子状不純物であることが分かった．摺動材の摩耗
粉は熱交換器の伝熱管に堆積すれば伝熱性能の低下を招き，また 1 次ヘリウム循環機の軸
受に混入すれば動圧軸受の安定性に影響することから，このような粒子状の不純物はできる
限り低減する必要がある．そこで本節では，摺動材の摩耗粉が 1 次系に飛散することを抑制す
る方法について検討し，実施した結果について述べる． 
 
3 .4 .1	 摩耗代を削る手法を採用した背景  
1 次ヘリウム純化設備の圧縮機は，図 3.14 に示すように，往復動型のレシプロ圧縮機である．
圧縮機の摺動部であるピストンリングとグランドパッキンには同じ銘柄の黒鉛材料が使用されて
いる．この摺動材は，使用期間中に運転時間の増加とともに，わずかずつ摩耗するため，粒子
状不純物を発生させる．この褶動磨耗粉の飛散を抑制するためには，(1)摩耗しにくい摺動材
に変更する，(2)圧縮機の出口に摩耗粉を捕集するフィルタを設置する，(3)摺動材の摩耗代
を削減し，低下する圧縮機の効率を回転数増加や系統内のバルブの開度調整などで補うなど
の対策が考えられる．以下に摺動摩耗粉低減のために検討した結果について述べる． 
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図 3.14  1 次ヘリウム純化設備の圧縮機の概略構造図  
 
 
はじめに，筆者らは摺動材を，より摩耗しにくい材質に変更することを検討したものの，もともと
使用しているもの以上に摩耗しにくい材料を見つけることができなかった． 
次に 1 次ヘリウム純化設備の圧縮機後流にフィルタを追加設置することを検討した．現状の
圧縮機外観と，追加設置場所について図 3.15 に示す．既設の圧縮機周辺に新たな設置空
間を確保することは難しいため，本来は圧縮機出口の脈動を抑制するためにある吐出スナバ
を改造し，スナバ内部にフィルタを設置することを考えた．耐震計算の必要性をなくすため，出
口スナバの架台は既設のものを利用することとした．このため，追加設置予定のフィルタのおよ
その大きさが定まる．定まった寸法から市販のカートリッジフィルタを選定し，圧損特性を把握
するため，実機にて想定される粒子状不純物（黒鉛粉）の模擬体を，実機に設置予定のフィル
タに付着させフィルタの圧損係数を求める試験を実施した． 
圧縮機のグランドパッキンの下部の空間には，グランドパッキンの摺動摩耗粉のうち一部が，
1 次系に飛散せずに落下していた．この摩耗粉の粒度分布を測定し，圧損特性試験の供試材
を用意するうえで参考とした．実際の摩耗粉の粒度分布と，今回試験で用意した模擬粉末の
粒度分布をレーザ回折式粒子径分布測定装置 (SALD-2000，島津製作所 )で計測した結果
を図 3.16 に示す． 
Oil seal
Grand 
packing
Piston
ring
Slide
materials
69 
この模擬粉末を HGC フィルタと同一のフィルタに吹き付け，フィルタ差圧がどのように上昇
するかを確認した．実験体系を図 3.17 に示す．本体系はフィルタを介してコンプレッサーから
一定の空気を排気している．フィルタの手前には模擬粉末を投入できるポートを設けてあり，一
定量の模擬粉末を投入するごとに，フィルタ前後に設けられた圧力計から差圧の変化を読み
取る．実験の結果，図 3.18 に示すように，投入する模擬粉末の量に比例してフィルタ差圧が
上昇することがわかった．循環機の摺動材の磨耗代から推定される摺動磨耗粉の発生量から，
原子炉の停止中に定期的に行われる圧縮機のオーバーホールの際にフィルタ交換することが
できると考えられる． 
しかしながら，簡便さを優先し，次に摺動材の摩耗代を削減し，低下する圧縮機の効率を回
転数増加や系統内のバルブの開度調整などで補う方法を検討した．摺動材の摩耗代がなくな
ると，ピストンリングの気密性が低下し，流量が低下するが，圧縮機のクランク機構を駆動させる
モーターの回転数調整や，圧縮機入口の流量調節弁で調整できる流量が確保できるのであ
れば，既存の設備をそのまま活かして，摩耗粉を抑制することができる．これまでの運転記録か
ら，摩耗代がなくなった状態でも流量調節弁を開けることで流量が維持できることがわかったた
め，これを HTTR における摩耗粉飛散抑制対策とした． 
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図 3.15  圧縮機の吐出スナバ改造案  
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図 3.16  圧縮機内に堆積していた摺動材摩耗粉の粒度分布  
 
 
図 3.17  フィルタエレメントの圧力損失特性確認試験の体系  
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図 3.18  フィルタ圧力損失特性試験結果  
 
3 .4 .2	 摩耗代削減後の目詰まりの傾向  
これまでの研究により，ダストの主因は 1 次ヘリウム純化設備の圧縮機の摺動材とみなされる
ため，ダストを低減することを主眼におき，あらかじめ摩耗代を削り取った摺動材を圧縮機に取
り付けた．その前後で，HGC フィルタの差圧上昇がどのように変化したかを確認した． 
HGC フィルタ差圧の経時変化を図 3.19 に示す．図中で，HGC の運転時間が 0 日から約
250 日までは通常の磨耗代を有する摺動材が使われている．そのため，運転時間とともに摺動
材の磨耗粉が HGC フィルタに捕集され，HGC フィルタ差圧が有意に上昇している．HGC 運
転時間が約 250 日以降のところから，2 機ある圧縮機の摺動材を段階的に磨耗代の削られた
物に変更した．その直後はフィルタ差圧にバラツキがあるが，上昇傾向は大きく低下している様
子が確認できる．HGC 運転時間が約 420 日のところで HGC フィルタを交換したため，HGC
運転時間が 380 日と 420 日の間でフィルタ差圧が大きく低下しているが，その後は再び緩やか
に差圧が上昇している様子が確認できる． 
HGC の運転時間が 0 日から約 250 日まで，また約 420 日から約 670 日までの差圧上昇を
1 次の直線で近似し，その傾きを図 3.19 の中に示す．通常の磨耗代をもつ摺動材を使ってい
る時の差圧上昇は 0.0277 [kPa/day]であったが，磨耗代を削減後は 0.0037 [kPa/day]とな
り，差圧の上昇速度は改善前の速度の 13%になった．HGC フィルタの寿命としてはおよそ 7.4
倍になり，これまでおよそ 5 年に 1 度フィルタ交換をしていたため，今後は供用期間中にフィル
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タ交換を必要とすることはない程度にダストが削減されたと言える． 
 
 
 
 
図 3.19  摺動材の磨耗代低減前後のフィルタ差圧変化の比較  
 
3 .4 .3	 閉塞理論による前節の評価89%の妥当性の検討  
蛍光 X 線分析の結果，冷却材中の粒子状不純物の約 89％が 1 次ヘリウム純化設備の圧縮機
の摺動材であることが示され，また磨耗粉を生成しないように摺動材の磨耗代を削減した後，HGC
フィルタの差圧上昇の速度は，それ以前の差圧上昇速度から 87%低下していることが示された．こ
の評価が一致していることをフィルタの閉塞理論から考察する． 
フィルタは濾過対象となる粒子によって閉塞していくことで，フィルタ前後で圧力損失が生じる．こ
の圧力損失の経時変化はフィルタの空孔がどのように縮小するかをモデル化することで，理論的に
表すことができる[46]． 
フィルタの閉塞モデルは，図 3.20 に示すようなフィルタ細孔を管の集合と仮定する．この濾材の
内部もしくは表面に捕集される粒子の堆積の仕方によって，完全閉塞，標準閉塞，中間閉塞，ケ
ーキ濾過という 4 つのモデルがあり，それぞれのモデルでどのように抵抗が増すかが異なる[47]．閉
塞モデルのうち，図 3.18 に示したように，捕集する粒子の量に比例してフィルタ差圧が上昇する様
子を表現するモデルは，ケーキ濾過と呼ばれるモデルである．円管の仮定により，濾材に沿って流
れる気体の流量はハーゲン・ポアズイユの式（3.1）で表される．  
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𝑄 = 𝜋×𝑑4×∆𝑃128×𝜇×𝐿       (3.1) 𝑄  : 円管の流量（m3 / s） 𝑑 : 円管の直径（m） ∆𝑃：円管両端での差圧（Pa） 𝜇 ：流体の粘度（Pa・s） 𝐿 ：円管の長さ（m） 
 
この式を濾材の流れに置き換えると（3.2）式となる．  
 
𝐽 = 𝑁×𝜋×𝑑4×∆𝑃128×𝜇×𝐿      (3.2) 𝐽 : 単位濾過面積当たりの流量（m3 / m2・s） 𝑁 : 単位濾過面積当たりの円管数（1 / m2） 
 
ケーキ濾過モデルは，捕集された粒子がフィルタ上に堆積していき，濾材の上に新たな濾材が
成長していくというモデルである．当初からある濾材の円管は塞がれず，捕集される粒子に比例し
て，粒子が堆積するモデルであるため，流体中の粒子の濃度と流体の積算流量の積が増加してい
く流動抵抗を表す．この現象は模式図を図 3.20(b)に示すように，積算流量の増加とともに円管が
長くなることに相当する．そのため，(3.2)式で円管の長さ L は図 3.20(b)に示すように，元の濾材が
示す抵抗に相当する円管の長さ Lm と，ケーキ層の厚みによる抵抗を円管の長さ Lc の和となるた
め，（3.2）式は（3.3）式のようになる． 
 
𝐽 = 𝑁×𝜋×𝑑4×∆𝑃128×𝜇× 𝐿𝑚+𝐿𝑐       (3.3) 
 
また Lc は濃度 C で含まれる粒子が積算流量 v との積によって表されるため， 
 𝐿! = 𝛼𝑐 × 𝐶 × 𝑣       (3.4) 
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𝛼𝑐 : ケーキ引抵抗（m3 / kg） 
 
（3.4）式を（3.3）式に代入して，ケーキ濾過式(3.5)式が得られる．  
 
∆𝑃 = 𝐽×128×𝜇× 𝐿𝑚+𝐿𝑐𝑁×𝜋×𝑑4      (3.5) 
  = !×!"#×!× !!!×!×!!  + !×!"#×!× !!!×!×!!  
  = ∆𝑃! + 𝐽×128×𝜇× 𝛼𝑐×𝐶×𝑣𝑁×𝜋×𝑑4   
  = ∆𝑃! + 𝐾!×𝑣 
 
    𝐾!:  濾過係数  
    ∆𝑃!: 初期圧力損失  
 
（3.5）式は，一定の流量の下ではΔP と v が図 3.21 に示すような直線関係となることが示される．
3 章 4.1 節の図 3.18 で示したフィルタの圧力損失特性は，流量一定の下でフィルタの差圧が一定
の傾きで増加していく様子が現れておりケーキ濾過のモデルとの類似性が高い．また EPMA で観
察したフィルタ断面の炭素の分布は，フィルタの線材の隙間だけでなく，線材の上にも比較的均一
に炭素が堆積している様子が確認でき，これも濾過のモデルをケーキ濾過と仮定することを支持す
る．ケーキ濾過の理論的な特徴は，流量一定の場合は差圧が直線的に上昇することである．流量
はダストの濃度と表現することができるため，差圧上昇の直線が 1/x となれば，ダストの量が 1/x とな
ったと言える．よって，蛍光 X 線分析で求めた粒子状不純物のうち約 89%であった摺動材を発生し
なくした後は，フィルタ差圧の上昇傾向は元の傾きの約 11%となる必要がある．実際の運転データ
からは傾きは 13%となっている．これは蛍光 X 線分析の不確かさが比較的大きかったものの，十分
な精度で評価できたことを示したと言える． 
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図 3.20  ケーキ濾過モデル(a) 
 
 
図 3.20 ケーキ濾過モデル(b) 
(負荷した粒子は円管を塞がず表面に堆積する． 
粒子量に比例して堆積粒子の厚みが増す．) 
 
 
図 3.21 ケーキ濾過でのろ液量 v と差圧ΔP の関係  
 
3 .4 .4	 粒子状不純物の残りの成分に関する考察  
さらに，図 3.19 に示す差圧上昇カーブから，粒子状不純物の摺動材以外の成分についての示
唆が得られる．仮に炉心部の黒鉛材料を起源としたススの析出があるとすれば，原子炉出力 (冷却
材温度)と相関が得られるはずであるが，図 3.20 の HGC 運転時間 600 時間以降は，東日本大震
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災以降の機器のメンテナンス等で原子炉の出力をあげずにヘリウムを循環させているだけであり，
冷却材の温度は循環機の入熱によるものであるため，約 120 度程度である．よって黒鉛酸化も活
発になる温度ではなく，それによる析出が起きる量も小さいはずである．にもかかわらず，600 時間
以前の差圧上昇の傾向と大きく変わらないことから，この差圧上昇の原因は，炉心部というよりは，
冷却材の流動そのものによる，すなわち電子顕微鏡で観察された断熱材の飛散と推測される． 
 
 
3 .5	 まとめ  
使用済みフィルタを切り出し，表面および断面を電子顕微鏡で観察した結果，粒子状不純
物がどのように捕集されているかが明らかになった．まず表面観察の結果，粒子状不純物は，
炭素質の粉末，金属片，断熱材の繊維片の 3 種類があり，炭素質の粉末が主成分であること
が分かった．また表面，および断面を観察した結果，粒子状不純物のうち主成分である炭素質
の粉末はフィルタのメッシュの隙間に目詰まりしているというよりは，濾過層である第 2 層の全面
に広く堆積している様子が確認された．さらに蛍光 X 線分析により粒子状不純物に含まれる微
量の元素を定量した結果，金属元素を除いて粒子状不純物は約 89%が摺動材を由来として
いることが分かった． 
粒子状不純物の支配的な発生源であることがわかった 1 次ヘリウム純化設備の圧縮機の摺
動材に対し，摩耗粉の飛散を抑制するため，摩耗代を予め削減する対策を施した．また合わ
せて低下する圧縮機の体積効率を補うために圧縮機入口にある流量調節弁を開けて流量を
調節した．その結果，摩耗代削減前後で差圧の上昇傾向は約 1/9 になった．これは実際の粒
子状不純物の捕集のされ方をケーキ濾過モデルで説明した際の差圧の変化と一致しており，
本研究で用いた蛍光 X 線分析の有効性を示している． 
また原子炉出力を上昇させている時と，上昇させずにヘリウムを循環させているだけの時を
比較して，差圧の上昇傾向に大きな差がないことから，粒子状不純物のうち，摺動材以外の成
分は，炉心を起源とするものではなく，冷却材流路にある断熱材の繊維片が支配的であること
が示唆された． 
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第4章	 トリチウムの移行挙動  
 
4 .1	 背景  
 高温ガス炉において，燃料から放出される核分裂生成物は，冷却材ヘリウムとともに 1 次冷
却系を循環し，沈着性の核種は，循環中に 1 次冷却設備の内壁面に沈着し，ガンマ線の発生
源となることから，1 次冷却設備の機器・配管等の遮蔽設計では核分裂生成物が考慮すべき
主要な線源となると考えられてきた[48]–[50]．また減圧事故時には冷却材ヘリウムとともに循
環している希ガス等の核分裂生成物とともに，内壁面に沈着した放射性物質も放出されること
から，高温ガス炉において冷却材とともに循環する放射性物質の解明は重要である． 
 高温ガス炉において冷却材とともに循環する放射性物質について，従来から研究が進んで
いるのはドイツが 1970 年代から 1980 年代にかけて開発していたぺブルベッド型高温ガス炉に
関してである．同時期にアメリカが開発していたブロック型と比較して，ペブルベッド型高温ガス
炉の炉心部では黒鉛粉末が多く生成するという特徴から，黒鉛粉末が放射性物質のキャリアと
なり，ヘリウムがキャリアとなるだけのブロック型よりも複雑な挙動を示す．そのためドイツの研究
炉 AVR では，冷却材中の核分裂生成物と黒鉛粉末の濃度や組成が調べられていた． 
 また日本初の高温ガス炉 HTTR では，初期欠陥をもつ粒子や，被覆の外側に付着したウラ
ンの核分裂によって放出される核分裂生成物等をわずかに含むが[51], [52]，しかしそれら放
射性物質は，放射線業務従事者が常時立ち入る場所に関して定められている空気中濃度限
度を下回る程度に低い濃度であることが示されている[53]． 
 しかし過去の研究は，いずれも比較的強いガンマ線を放出する核分裂生成物を対象として
おり，弱いβ線核種であるトリチウムの動態は未解明である．トリチウムは水素の同位元素であ
るため，高温の金属を容易に透過して 1 次冷却材から 2 次冷却材へと拡散し，高温ガス炉の
多目的利用方法の一つとして研究開発が進められている水素製造プラントを想定すると，熱交
換器に金属を用いる場所では，徐々に拡散していく可能性があるため，これまで高い関心が向
けられているが[54]–[57]，トリチウムが高温ガス炉内でどのように発生し，拡散していくのかを
定量的に把握することは重要である． 
 これまで HTTR では，冷却材中の核分裂生成物の濃度の測定のほか，トリチウムについても
計測を行ってきた．トリチウムは低エネルギーのベータ線を放出する核種であるため，サンプリ
ング容器を透過することができず，電離箱に直接採取して放電量からトリチウム量を計測してい
た[53], [58]．しかしトリチウムはその化学的な形態の違いにより人体への吸収のされやすさが
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異なるため，化学形を知ることは重要であるものの，電離箱による計測ではトリチウムの化学形
が全くわからないという課題があった． 
 そこで本章では，冷却材ヘリウム中のトリチウム濃度を化学形を区別して測定できる体系を構
築し，1 次冷却系で発生し，さらに 2 次系冷却系へ透過・拡散する挙動を明らかにし，高温ガ
ス炉 HTTR におけるトリチウム移行挙動を解明することを目的とする． 2 章で 1 次冷却材中の
酸素分圧が非常に低いことが明らかにされたことから，トリチウムは化学形としては水素と結合
した HT として循環していると考え，HT を HTO 状に変換して，水に吸収させることで，変換さ
せない HT と HTO 状のトリチウムを分けて測定できる体系を構築する．この測定体系を用いて，
原子炉出口冷却材温度が 950℃で 50 日間の連続運転を行った際に，1 次ヘリウムと 2 次ヘリ
ウムのトリチウム濃度を測定し，1 次冷却系から 2 次冷却系への移行挙動を明らかにする． 
 
4 .2	 分析方法  
本節では，冷却材ヘリウムの採取方法からトリチウムの採取，試料の分析前処理，トリチウム
の計測，濃度の評価について，その方法を述べる． 
トリチウム濃度測定は，以下に記す5つのステップに沿って実行された． 
1. 採取地点からグローブボックスまでの配管接続・系統構成(採取) 
2. サンプリング配管のフラッシングによる残留ガスの排出(採取) 
3. 採取地点からの1次冷却材ヘリウムの採取(採取) 
4. ヘリウムガス試料の処理(前処理) 
5. 液体シンチレーションカウンター（LSC）を用いたトリチウム濃度測定(計測) 
6. ヘリウム中トリチウム濃度の評価(評価) 
以下にそれぞれのステップについて詳細に述べる． 
 
4 .2 .1	 採取  
 冷却材の採取は以下の 4 つのステップで行った． 
 
(1) 1 次冷却材ヘリウムの採取場所の選定  
1 次ヘリウムは，図 4.1 の Index No.1A～1I までの D と G を除く 7 箇所からサンプリングす
る．サンプリングポイント(1A)は，中間熱交換器 (IHX)と 1 次加圧水冷却器 (PPWC)から原子
炉へ戻るヘリウムが合流する T 字部の交点から，原子炉側に進んだ場所である．サンプリング
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ポイント(1B)は，PPWC 入口から PPWC の伝熱管までの間の場所である．サンプリングポイント
(1C)は，PPWC の頭頂部にあり 1 次ヘリウム循環機が吸気する直前の場所である．サンプリン
グポイント(1E)は，IHX の胴内である．ここでは，1 次ヘリウム循環機 1 台が吐出したヘリウムが
入る．サンプリングポイント(1F)は，補助冷却器から 1 次ヘリウム純化設備までの間である．サン
プリングポイント(1H)は，モレキュラーシーブトラップの出口である．サンプリングポイント(1I)は，
コールドチャコールトラップの出口である． 
 
 
図 4.1 1 次冷却材ヘリウムの採取箇所  
 
( 2 )  サンプリング箇 所 からグローブボックスへのサンプリング配 管 の接 続  
1次冷却材ヘリウムの採取体系の配管系統を図4.2に示す．通常運転中のHTTRでは，1次
ヘリウム中の気体分子状不純物は，このシステムでガスクロマトグラフと水分計で測定されてい
る．図4.2に示される水分計またはガスクロマトグラフは，トリチウム測定のための1次冷却材を採
取するため，一時的にバイパスされる．ヘリウムガスがグローブボックスでサンプリングバッグに
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採取できるように，サンプリングガス切り替え装置を操作して，サンプリング箇所を任意の箇所に
設定する． 
 
( 3 )  サインプリング配 管 のフラッシング  
グローブボックス周辺の概略図を図4.3に示す．サンプリング配管内の1次冷却材の容量は，
約70リットルであり，採取したヘリウムを入れるサンプリングバッグの容量10リットルよりも大きい．
そのため，配管内に残留するガスを置換するため，サンプリングを行う前にフラッシングを行う必
要がある． 
フラッシング操作は，図4.3に示すサンプリング配管をフラッシングライン1とフラッシングライン
2の二つの区画に分けて行った．フラッシングライン1は，サンプリングガス切り替え装置と隔離
弁(弁番号V39)の間に残留するガスのフラッシングを目的としている． フラッシングライン1のフ
ラッシングに要する時間は，各サンプリング箇所からサンプリングガス切り替え装置までの距離
が大きく異なるため，表4.1に示すサンプリング配管の容積に応じて決定した．フラッシングライ
ン2のフラッシングに要する時間は，隔離弁(弁番号V39)からサンプリングバッグまでの距離は
変わらないため，一定とした． 
 フラッシングライン2のフラッシングに要する時間は，図4.4に示すようなフラッシング時間と採
取ガス中の核分裂生成物の濃度の実験データ[59]に基づき決定した．図4.4に示すように，フ
ラッシングライン2のフラッシング時間を10分以上行えば，核分裂生成物の濃度は一定になるこ
とがわかった．サンプリングライン2に10分間ガスを流すことによって，サンプリングライン2の容
積の2.4倍のガスが流れることになる．そのため，配管容積の3倍のボリュームのガスをフラッシ
ングすればよいと考え，フラッシングライン1のフラッシング時間は容積の3倍以上のガスを流す
ために設定した． 
 
( 4 )  サンプリング点 からの一 次 ヘリウムガスの採 取  
サンプリングラインのフラッシングが終了後，弁V3と弁V4の間のフレキシブル配管を取り外し，
弁V1，弁V2，弁V3を開け，弁V3の先に接続したサンプリングバッグに1次ヘリウムガスを採取
した．サンプリングバッグは，図4.5に示すように，ガスの透過率の極めて低いアルミニウムをポリ
エチレンでラミネートした素材で作られたバッグを用いた．ヘリウムガスの採取終了後，サンプリ
ングバッグからの1次ヘリウムの漏えいを防止するため，サンプリングバッグのバルブを閉め，ノ
ズルの先をテフロン製のキャップでカバーした． 
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表 4.1  1 次ヘリウム採取箇所ごとの配管フラッシング時間[59] 
 
 
 
 
図 4.2  1 次冷却材サンプリング設備の系統図[16] 
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図 4.3  1 次ヘリウムサンプリング設備グローブボックス内の配管系統図  
 
 
図 4.4 フラッシング時間と放射能計測値の関係[59] 
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図 4.5 ヘリウム採取用アルミニウムバッグ 
 
( 5 )  2 次 冷 却 材 ヘリウムの採 取 場 所 の選 定  
 2 次ヘリウムは，図 4.6 の Index No.2A～2F までのうち C と D を除く 4 箇所からサンプリン
グする． 
 サンプリングポイント(2A)は，中間熱交換器(IHX)から引き出された 2 次ヘリウムが 2 次加圧
水冷却器 (SPWC)に入って SPWC の伝熱管までの間である．サンプリングポイント(2B)は，
SPWC の胴部である．サンプリングポイント(2E)は，モレキュラーシーブトラップの出口である．
サンプリングポイント(2F)は，コールドチャコールトラップの出口である． 
 2 次冷却材は，各サンプリングポイントからサンプリングガス切替装置を経由してサンプリン
グバッグに導かれる．各サンプリングポイントからサンプリングバッグまでの系統図を図 4.7 に示
す．サンプリングラインを 2 つ分けてフラッシングを行うこと，またフラッシング流量がサンプリング
ラインの容積の約 3 倍であるためフラッシング時間が 3 倍必要とする以外は，1 次系と同様であ
る．採取したヘリウムガスを前処理して計測し，評価する手順は，1 次ヘリウムの処理・計測・評
価の手順と同様である． 
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図 4.6  2 次ヘリウムの採取箇所  
 
 
 
図 4.7 2 次冷却材のサンプリング体系  
)2,


8 :#*4
$

$
1%



	


"'0
0(%
!7
;
1+%
(IHX)
1-&/!%
(PPWC)
1-!76!7
95
95


)
2
,

)2,
2-&/!%
(SPWC)
6
!%
(AHX)

)2,
3.!%
3.!%
95
6
3.!%
2D	
# サンプリングポイント 
2A 中間熱交換器出口 
2B 2次加圧水冷却器出口 
2C 2次ヘリウム循環機出口 
2D モレキュラーシーブトラップ入口 
2E コールドチャコールトラップ入口 
2F コールドチャコールトラップ出口 
2E	
2F	
2C	
2B	
2A	
VAE1
VME1
原子炉建家Ⅰ系換気空調装置２次ヘリウム純化設備
簡易型フー ド
採取容器
カプラA カプラB
フレキチューブ
フラッシング①
フラッシング②／ガス抜き
V38
V36 V37
V201
V203
V204
V206
V205
V202
PI6
V3
3A
V39
V3
3B
V3
5
VC1
86 
 
 
4 .2 .2	 ヘリウムガスの前処理  
サンプリングバッグ中の1次ヘリウムに含まれるトリチウム濃度測定のための液体シンチレーシ
ョンカウンタ用試料作製手順を図4.8に示す．試料作製のための装置の主要部分であるヘリウ
ムガス処理トレインを図4.9に示す．トリチウムの捕集効率を高めるため，酸化剤の前後に2つの
洗浄瓶を設置した．採取された1次冷却材ヘリウムを，蒸留水で満たされた洗浄瓶の中をバブ
リングすることで，水素原子の一つがトリチウムに交換されたトリチウム水は，酸化剤の手前の2
つの洗浄瓶の中に捕獲される．次に1次冷却材ヘリウムは酸化銅が充填され，700℃に加熱さ
れた石英管の中を通り，水素原子の一つがトリチウムに交換された水素(HT分子)がHTOに転
換される．そのあと，再度蒸留水でバブリングされることで，もともとHTとして含まれていたトリチ
ウムが，HTOとして捕獲される．サンプリングバッグ中の1次冷却材ヘリウムを洗浄瓶に通しきっ
た後，サンプリングバッグと洗浄瓶を取り外し，空気を流すことで，配管や酸化銅に付着したトリ
チウムを除去した．また酸化銅触媒を水に約24時間漬け，酸化銅触媒が捕獲したトリチウムを
脱着させた． 
 
 
図 4.8  ヘリウムガス中トリチウム濃度の分析と前処理の体系  
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図 4.9  ヘリウム中トリチウムの回収プロセス外観  
 
 
4 .2 .3	 計測機器  
洗浄瓶の中の蒸留水中のトリチウム濃度と，酸化銅触媒を漬けた水中のトリチウム濃度を，
液体シンチレーションカウンタ(以降，LSC を記す)を用いて測定した．各々の洗浄瓶から抜き
取られた水試料は，容量 10cc のバイアル瓶の中で，シンチレーター(エアロゾル I)と混ぜ合わ
せられた．このバイアル瓶を LSC に設置し，トリチウム濃度を測定した． 
本測定を行うために使用した設備を表 4.2 に記す．電子天秤 1 は，バイアル瓶に採取した
水の重量を測定した．電子天秤 2 と電子天秤 3 は，主としてガス洗浄瓶中の水の重量を測定
した．デジタルレコーダはマスフローメーターの出力を積算し，サンプリングバッグ中のヘリウム
の量を測定するために用いた． 
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表 4.2  測定に使用した機器  
 Model Specification 
1  Electronic balance 1: ASP214 Capacity 210g 
Readability 0.1mg  
2  Electronic balance 2: IB-1K Capacity 1000g 
Readability 0.1g  
3 Electronic balance 3: METTLER TOLEDO AG, 
XP5003SDR 
Capacity 1000g 
Readability 1mg 
4  Flow meter: KOFLOC 3810S Full Scale 300SCCM 
(For primary coolant)  
5  Flow meter: KOFLOC 3810S Full Scale 300 SCCM  
(For secondary coolant)  
6  Digital recorder: Keyence GR-3500 Sampling frequency 1s 
A/D integration time: *ms  
7 Liquid Scintillation Counter:  
ALOKA LSC-5100 
Efficiency of count rate 
3H : ≥60% 
 
 
4 .2 .4	 評価方法  
 
ヘリウム中のトリチウム濃度としてHT濃度およびHTO濃度を評価にあたって，以下を仮定す
る． 
・ヘリウムガス中のHTOは，1番目および2番目の洗浄瓶，HTは触媒で酸化後，3番目およ
び4番目の洗浄瓶で捕集される． 
・触媒に吸着するトリチウムは，HTおよびHT由来のHTOとする． 
これより，ヘリウム中のHTおよびHTO濃度は以下の式で与えられる． 
( )
η
12,21,1 ×
⋅+⋅
=
He
WW
HTO Q
WCWC
C  (4.1) 
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( )
η
1,4,43,3 ×
⋅+⋅+⋅
=
He
catWCatWW
HT Q
WCWCWC
C  (4.2) 
HTHTOtritium CCC +=  (4.3) 
ここで， 
HTOC  ：ヘリウム中のHTO濃度（Bq/cc） 
HTC  ：ヘリウム中のHT濃度（Bq/cc） 
tritiumC  ：ヘリウム中のトリチウム濃度（Bq/cc） 
iC   ：i 番目洗浄瓶中のトリチウム水の水中濃度（Bq/g） 
iWW ,  ：i 番目の洗浄瓶中の水の重量（g） 
HeQ  ：ヘリウムガスの通気量（cc(STP)） 
η  ：トリチウム捕集装置の捕集効率（-） 
 
これより，ヘリウム中のHTおよびHTO濃度の最良推定値は以下の式で与えられる． 
( )
bestbestHe
bestWbestbestWbest
bestHTO Q
WCWC
C
η
1
,
,2,,2,1,,1
, ×
⋅+⋅
=  (4.4) 
( )
bestbestHe
bestcatWbestCatbestWbestbestWbest
bestHT Q
WCWCWC
C
η
1
,
,,,,4,,4,3,,3
, ×
⋅+⋅+⋅
=  (4.5) 
( )
bestbestHe
bestcatWbestCatbestWbestbestWbestbestWbestbestWbest
bestHTbestHTObesttritium
Q
WCWCWCWCWC
CCC
η⋅
⋅+⋅+⋅+⋅+⋅
=
+=
,
,,,,4,,4,3,,3,2,,2,1,,1
,,,
 (4.6) 
ここで， 
bestHTOC ,  ：ヘリウム中HTO濃度の最良推定値（Bq/cc） 
bestHTC ,  ：ヘリウム中HT濃度の最良推定値（Bq/cc） 
besttritiumC ,  ：ヘリウム中トリチウム濃度の最良推定値（Bq/cc） 
bestη  ：トリチウム捕集装置の捕集効率の最良推定値（-） 
 
 液体シンチレーションカウンタによるトリチウムの係数率，トリチウム水中のトリチウム濃度，トリ
チウムを捕集した水の重量，トリチウムを捕集されたヘリウムの量（洗浄瓶の通気量），洗浄瓶の
トリチウム捕集効率は，以下のように求める． 
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(1 ) .  液 体 シンチレーションカウンターの計 数 値 Rs,i, j,best  
(1)-1. 観測値  
kjitR ,,,  ：i 番目洗浄瓶用のj番目バイアル瓶中試料のバックグラウンドを含む計数率
のkサイクル目観測値（cpm） 
kbR ,  ：バックグラウンド試料の計数率のkサイクル目観測値（cpm） 
tT   ：試料の測定時間（分） 
bT   ：バックグラウンド試料の測定時間（分） 
ktEff ,  ：試料の計数効率のkサイクル目観測値（%） 
kbEff ,  ：バックグラウンド試料の計数効率のkサイクル目観測値（%） 
 
(1)-2. 壊変補正および自然係数補正  
壊変補正と自然係数補正を行った各サイクルにおける計数率を用いて最良推定値および
不確かさ評価を行う．このために，先ず，以下の式により壊変補正と自然係数補正を行う． 
kkb
kb
kjit
kjitkjis FEff
R
Eff
RR 1100100
,
,
,,,
,,,,,, ×⎟
⎟
⎠
⎞
⎜
⎜
⎝
⎛
×−×=  (4.7) 
ここで， 
kjisR ,,,  ：i 番目洗浄瓶用のj番目バイアル瓶中試料の壊変補正と自然係数補正を
行った後のkサイクル目の計数率（cpm） 
kF   ：kサイクル目試料測定の半減期補正係数（= 2/1/)2/1( Ttk ） 
kt  ：試料採取時間からkサイクル目試料測定における計数間隔の中間点まで
の時間（年） 
2/1T   ：トリチウムの半減期（年） 
 
(1)-3. 最良推定値  
Rs,i, j,best = Rs,i, j =
1
n ⋅ Rs,i, j,kk=1
n
∑  (4.8) 
ここで， 
bestjisR ,,,  ：i 番目洗浄瓶用のj番目バイアル瓶中試料の計数率の最良推定値（cpm） 
n   ：測定のサイクル回数（回） 
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(2 ) .  バイアル瓶 中 の水 中 トリチウム濃 度  
(2)-1. 最良推定値  
バイアル瓶中の水中トリチウム濃度の最良推定値は以下の式で与えられる． 
Ci, j,best = Rs,i, j,best ×
1
60 ×
1
WV ,i, j,best
 (4.9) 
ここで， 
bestjiC ,,  ：i番目洗浄瓶用のj番目バイアル瓶中の水中トリチウム濃度の最良推定値
（Bq/g） 
bestjiVW ,,,  ：i 番目洗浄瓶用のj番目バイアル瓶中の水重量の推定値（g） 
 
 バイアル瓶中の水重量は以下の式で与えられる． 
bestjiVbestTjiVbestjiV WWW ,0,,,,,,,,,, −=  (4.10) 
ここで， 
bestTjiVW ,,,,  ：i 番目洗浄瓶用のj番目バイアル瓶（水＋風袋）重量の推定値（g） 
bestjiVW ,0,,,  ：i 番目洗浄瓶用のj番目バイアル瓶（風袋）重量の推定値（g） 
 
( 3 ) .  洗 浄 瓶 中 の水 重 量  
(3)-1. 観測値  
kiWW ,,  ：i 番目洗浄瓶中の水重量のk回目観測値（g） 
 
(3)-2. 最良推定値  
∑
=
⋅==
n
k
kiWiWbestiW Wn
WW
1
,,,,,
1
 (4.11) 
ここで， 
bestiWW ,,  ：i 番目洗浄瓶中の水重量の推定値（g） 
iWW ,  ：i 番目洗浄瓶中の水重量の平均（g） 
n   ：測定回数（回） 
 
( 4 ) .  ヘリウムガスの通 気 量  
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(4)-1. 観測値  
)(tVMF  ：時間tにおけるマスフローメーターの電圧値（V） 
 
(4)-2. 最良推定値  
マスフローメーターの流量ゼロにおける電圧は0Vであるので，積算流量は以下の式で与え
られる． 
( )
( )∫
∫
⋅
⋅
=
⎟
⎟
⎠
⎞
⎜
⎜
⎝
⎛
⋅⋅=
E
S
E
S
T
T
MF
MF
T
T MF
MF
bestHe
dtV
V
F
dtF
V
tV
Q
max,
max
max
max,
,
60
60
1
 (4.12) 
ここで， 
bestHeQ ,  ：ヘリウムガス積算流量（ヘリウムガス通気量）の最良推定値（cc(STP)） 
max,MFV  ：マスフローメーターのフルスケール流量における電圧値（V） 
maxF  ：マスフローメーターのフルスケール流量（cc(STP)/min） 
t  ：時間（s） 
ST  ：ヘリウムガスの通気開始時間  
ET  ：ヘリウムガスの通気終了時間  
STP ：標準温度（0oC）と圧力（1atm）（standard temperature and pressure） 
 
区間の幅をデータ収集間隔 tΔ とすると，台形公式より，以下の式となる． 
( ) ( )
( ) ( ) ( ) ttkTVTVTV
V
F
t
TVTV
V
F
Q
n
k
SMF
EMFSMF
MF
n
k
kMFkMF
MF
bestHe
Δ
⎪⎭
⎪
⎬
⎫
⎪⎩
⎪
⎨
⎧
Δ⋅++
+
⋅
⋅
=
⎪⎭
⎪
⎬
⎫
⎪⎩
⎪
⎨
⎧
Δ
+
⋅⋅
⋅
≈
∑
∑
−
=
=
−
1
1max,
max
1
1
max,
max
,
260
260
 (4.13) 
ここで， 
( )
t
TT
n SE
Δ
−
=  
tΔ  ：データ収集間隔（s） 
 
( 5 ) .  洗 浄 瓶 のトリチウム捕 集 効 率  
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(5)-1. 観測値  
 
1次系のヘリウムサンプルガス中のトリチウム濃度を電離箱により測定し，液シン測定により算
出したトリチウム濃度との比較により，捕集効率を算出する．なお，電離箱ではガス状（HT）と
水蒸気状（HTO）を分別できないので，HTとHTOの捕集効率を同一として扱い，液シン測定
から算出したHTとHTOの合計濃度と電離箱測定によるトリチウム濃度を比較するしか方法が
ないと考えられる．また，2次ヘリウムガス中のトリチウム濃度は，電離箱の検出下限と同レベル
であり，測定の信頼性が低いので，2次ヘリウムガス中のトリチウムの捕集効率については，1次
ヘリウムガスの値を用いることとする． 
 トリチウム捕集装置の捕集効率の最良推定値は以下の式で与えられる． 
bestIC
bestaptritium
best C
C
,
,,=η       (4.14) 
ここで， 
bestICC ,  ：電離箱測定によるトリチウム濃度の最良推定値（Bq/cc） 
 
 トリチウム捕集装置の捕集効率を考慮しない見かけのヘリウム中トリチウム濃度を以下の式で
与える． 
( )
bestHe
bestWbestbestWbest
bestapHTO Q
WCWC
C
,
,2,,2,1,,1
,,
⋅+⋅
=  (4.15) 
( )
bestHe
bestcatWbestCatbestWbestbestWbest
bestapHT Q
WCWCWC
C
,
,,,,4,,4,3,,3
,,
⋅+⋅+⋅
=  (4.16) 
bestapHTbestapHTObestaptritium CCC ,,,,,, +=      (4.17) 
ここで， 
bestapHTOC ,,  ：見かけのヘリウム中HTO濃度の最良推定値（Bq/cc） 
bestapHTC ,,  ：見かけのヘリウム中HT濃度の最良推定値（Bq/cc） 
bestaptritiumC ,,  ：見かけのヘリウム中トリチウム濃度の最良推定値（Bq/cc） 
 
なお，本研究における電離箱測定による洗浄瓶のトリチウム捕集効率は 66.2％であった． 
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4 .3	 結果  
上記の計算により 1 次系のトリチウム濃度 を計算した結果を図 4.10 に示す．原子炉
出口のトリチウム濃度は，出力 60%の時にピーク値 0.236Bq/cc を示した．それ以降は指数関
数的に減少し，原子炉出力を降下させる直前には 0.0414Bq/cc に達した．原子炉出口，原子
炉入口，1 次加圧水冷却器出口，IHX 用 1 次ヘリウム循環機出口，1 次ヘリウム純化設備入
口の 5 箇所のトリチウム濃度は，同程度であった．モレキュラーシーブトラップで大半のトリチウ
ムが除去されるため，コールドチャコールトラップ前後のトリチウム濃度は検出下限以下であっ
た． 
2 次系のトリチウム濃度は，測定結果からトリチウム濃度を算出する方法は，2.3.1.5 と同様で
ある．2.3.1.5 の計算方法により を計算した結果を図 4.11 に示す．IHX 出口のトリチウ
ム濃度は，出力 98%の時にピーク値 0.0712Bq/cc を示した．それ以降は指数関数的に減少し，
原子炉出力を降下させる直前には 0.0324Bq/cc に達した．SPWC 出口(IHX 入口)と IHX 出
口の 2 箇所のトリチウム濃度は，ほぼ同じであった．モレキュラーシーブトラップで大半のトリチウ
ムが除去されるため，コールドチャコールトラップ前後のトリチウム濃度は検出下限以下であっ
た． 
本研究で構築した測定体系では，トリチウムを HTO と HT に分けて計測することができる．
HTTR の 1 次冷却材，および 2 次冷却材中のトリチウム濃度を HTO と HT に分けた結果を
図 4.12 に示す．図 4.12 は原子炉出口から採取した 1 次冷却材中トリチウムを HT は赤で，
HTO は青で示す．図 4.8 に示した試料の前処理体系では，洗浄瓶に入れた水をヘリウムが通
過する際，ヘリウム中のトリチウムのうち HT はヘリウムと共にそのまま通過するが，HTO 状のト
リチウムはほぼ水に溶存して，ヘリウムから分離される．またヘリウムと共に通過した HT は 2 本
目の洗浄瓶を通過した後，700℃に加熱された酸化銅触媒と接触し，酸化されて HTO となる．
その後に通過する洗浄瓶で，HTO が洗浄瓶中の水に分離回収される．よって図 4.12 の青で
示されるトリチウム濃度は図 4.8 に示す体系のうち，ヘリウムが通過する 1 本目と 2 本目の洗浄
瓶中の水から計測されたトリチウムであり，赤で示されるトリチウム濃度は，3 本目と 4 本目の洗
浄瓶中の水から計測されたトリチウムである．図 4.12 においては HTO 状のトリチウムもプロット
しているものの，これらは検出下限値約 0.003Bq/cm3 以下である．1 次冷却材中のトリチウム
濃度が最も高かった出力 60%時の洗浄瓶中の水のトリチウムの係数率は，表 4.3 に示すように，
3 本目の洗浄瓶中のみが有意に計測され，それ以外の洗浄瓶中のトリチウムは検出下限値約
19[cpm]以下であった．トリチウムが検出される洗浄瓶が 3 本目のみとなる傾向は，運転中に
besttritiumC ,
besttritiumC ,
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採取した全ての 1 次ヘリウム，2 次ヘリウムに共通した．以上のことから，HTTR の 1 次冷却材
中のトリチウムは HT として存在しており，HTO 状のトリチウムは検出されないことが分かった． 
 
表 4.3 洗浄瓶に回収されたトリチウムの係数率  
(原子炉出力 60%運転時の 1 次冷却材から回収したトリチウム) 
  洗浄瓶#1 洗浄瓶#2 洗浄瓶#3 洗浄瓶#4 
係数率[cpm] 14.7 12.7 1349.0 17.8 
 
 
 
図 4.10  1 次冷却材ヘリウム中のトリチウム濃度  
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図 4.11  2 次冷却材ヘリウム中のトリチウムの濃度  
 
 
図 4.12  1 次冷却材ヘリウム中のトリチウムの化学形態ごとの濃度推移  
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らかになった．これらの知見はこれまでの知見とどのように対比するかを本節で述べる． 
 
( 1 )  H TTR のトリチウム濃 度 の従 来 の測 定 値 との比 較  
 これまでに行われたトリチウム濃度の測定としては，平成 13 年 10 月に行われた定格運転モ
ード(原子炉出口冷却材温度 850℃)，定格熱出力 30MW の出力上昇試験(単独運転モード，
並列運転モード)を実施した際に測定されている[60]．このときの測定方法は，1 次冷却材をグ
ローブボックス内でサンプリングバッグに抜き取り，さらにサンプリングバッグの中のヘリウムを，
減圧したガス捕集用電離箱に移して，振動容量電位計で電離箱に流れる電流を計測し，これ
をトリチウム濃度として評価した．この結果，トリチウム濃度は原子炉出力上昇とともに高くなり，
出力が一定の時は濃度が退化する傾向が確認された．トリチウム濃度は単独運転時が最大
4.4×10-1Bq/cm3，並列運転時が最大 3.3×10-1Bq/cm3 であり，これは原子炉等規制法等で
定める放射線業務従事者にかかる空気中濃度限度より低い濃度であることが示された． 
 今回新たに構築した測定体系を用いて評価した結果，1 次冷却材中のトリチウム濃度は最大
で 2.4×10-1Bq/cm3 であり，出力を約 100%に維持して 50 日連続運転中の最後には 4×
10-2Bq/cm3 まで低下していた．最大値だけで比較すると，従来よりも若干低くなっているが，こ
れは電離箱で測定する場合は，他の FP の影響も加わるため，過大に評価しているものと推測
する．また電離箱の測定下限値が 1×10-1Bq/cm3 程度であることから，今回計測した 4×
10-2Bq/cm3 の濃度を計測することは出来ないと思われるため，今回の明らかになったトリチウム
濃度の推移は，本体系の構築により初めて得られた結果といえる． 
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図 4.13 過去の電離箱による 1 次ヘリウム冷却材中のトリチウム濃度の測定結果[60] 
 
 
(2 )  トリチウムの透 過 係 数  
原子力機構は，高温ガス炉とともに，無尽蔵の水を原料にして二酸化炭素を排出せずに水
素を製造する先端的な熱化学法  IS プロセス等の熱利用技術の研究開発を行っている[61]．
水素製造システムに対する放射性物質の課題として，トリチウム透過の問題がある．図 4.14 に
原子力機構が研究を進めている水素製造システム内のトリチウム移行過程の概略を示す． 
高温ガス炉の炉心で発生したトリチウム[50], [62]は，中間熱交換器の伝熱管を透過して 1
次冷却系から 2 次冷却系へ移行し，さらに反応器等を透過して製品として生成される水素中
に混入する．このトリチウム濃度は数値解析により，濃度は問題とならない程度に低いことが示
されているが[57]，将来の商用システムにおいて，製品として市場に出せる水素を作ることが可
能であることを示すため，また水素製造設備の原子炉への接続について国から許可をえるため
にも，熱交換器を透過するトリチウム量を定量的に評価することは重要である．そこで本節では，
HTTR の中間熱交換器の材質であるハステロイ XR の水素透過に関する過去の研究と今回得
られた結果がどのように対比するかを検討する． 
1 次系及び2次系の水素マスバランスを図4.15に示す．この図をもとに，水素透過係数を以
下のように評価した． 
99 
 
トリチウムは炉心部分にあるボロンや黒鉛が不純物として内包するLi等から生成され，2次系
では生成されない．2次冷却材中のトリチウム濃度は，1次系から中間熱交換器の伝熱管から
透過する量と，2次ヘリウム純化設備で除去される量のバランスにより定まる．したがって，1次系
から2次系に透過するトリチウムのマスバランスは以下の式のように表すことができる． 
 
𝑄! = !!!!!!! ×!! !!!!!!! !×!!"!!!!!      (4.18) 
ここで 
 Q!：1 次系から 2 次系に透過したトリチウムの透過速度(cm3/s (NPT)) 
 t!：2 次冷却材中のトリチウムを測定した時間  
 t!：時間t!のあとに 2 次冷却材中のトリチウムを測定した時間  
 C!!：時間t!における 2 次冷却材中のトリチウム濃度(Bq/cm3) 
 C!!：時間t!における 2 次冷却材中のトリチウム濃度(Bq/cm3) 
  V ：2 次冷却材の容量(m3) 
 F!"：2 次冷却材純化設備の流量  (m3/h) 
 
2 次冷却材純化設備でのトリチウム除去効率については，50 日連続運転中に純化設備の
出入り口で，トリチウム濃度を測定した結果，純化設備のトリチウム除去効率は 93%以上という
ことがわかっているため，100%除去すると仮定した．50 日連続運転中に測定したトリチウム濃
度 からトリチウム透 過 速 度 を求 めた結 果 ，トリチウム透 過 速 度 は 1.2× 10-8 〜 2.1× 10-8 
(cm3/s(NPT))の範囲内であった． 
またこの時の中間熱交換機の伝熱管温度は，1 次側と 2 次側のヘリウム温度の平均値を伝
熱管の温度と仮定すると，伝熱管温度は 609℃であった． 
得られた𝑄!から水素透過係数を評価する．水素透過係数𝐾!は，次の式で表される． 
 
𝐾! = !! !" !!!!!!" !!! !!       (4.19) 
 
ここで， 
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 𝐿：中間熱交換器の伝熱管長さ (m) 
 d!：中間熱交換器の伝熱管外径  (m) 
 d!：中間熱交換器の伝熱管内径  (m) 
 P!：1 次系水素分圧  
 𝑃!：2 次系水素分圧  
 
およそ 10 日ごとに測定したトリチウム濃度の値を用いて，上式によりトリチウムの透過係数K!
を求めた結果 , K!は図 4.16 に示すように, 1.23×10-11 〜2.29×10-11 (cm3(NTP)/(cm･s･
Pa0.5))となった．トリチウムの拡散係数は，核融合炉材料や原子力材料で過去から多くの研究
がなされている．ここで参考として INL[63],坂場 [64],武田 [56]らの研究と本研究の結果を比
較する．INL は Incoloy 800H に対して行ったトリチウムの拡散係数の調査であり,坂場は
HTTR の水素濃度測定の結果を用いて中間熱交換器(IHX)の水素透過係数を求め，武田は
HastelloyXR の重水素透過係数の調査結果である．これらの既往研究によると，HTTR と同
程度の伝熱管温度 609℃程度における拡散係数は，1×10-8 程度である．しかし HTTR の 1
次系から 2 次系へのトリチウムの透過速度から拡散係数を求めた結果は多くても 2.29×10-11
であり，既往研究よりも 2 桁程度低い．これは既往研究が主にバルクの金属管に対する透過係
数が求められているため，透過を抑制する酸化膜の影響が現れていないためと考える．HTTR
は使用を開始してから約 20 年が経過しており，伝熱管表面に生成した酸化膜は既往研究で
使用された材料に生成した酸化膜よりも十分厚いと思われ，よって酸化膜による透過抑制効果
が考えられる．伝熱管表面に酸化膜が形成された時に透過係数が低減するのは多くの文献で
も述べられている．武田は透過係数を取得した実験を通して，酸化膜の生成によってトリチウム
透過係数が 1 桁程度低下していることを明らかにしている[56]．また酸化膜の厚さが増すことで,
透過係数は最大で 1/104 程度まで減少するという結果もあり[65]，約 20 年使用している
HTTR の中間熱交換器伝熱管の透過係数が実験値よりも 2 桁小さいことを，酸化膜の生成に
よるものと考えることは十分可能である． 
この結果は 2 つのことを示している．一つは実験室規模で使用する金属材料の水素透過係
数を調べて実機の水素透過量を予測すると，過大評価する可能性があり，将来の商用高温ガ
ス炉の経済性を悪化させる設計をとってしまう可能性があること．もう一つは，トリチウムの透過
を低減させるために酸化皮膜が有効となる思われることから，防食性の高い酸化皮膜の形成を
促す酸素分圧を維持すること重要であるが，1 次冷却材中の酸素分圧は黒鉛酸化防止の観
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点から低いほどよいので，2 次冷却材中の酸素分圧を制御することが有効になる可能性がある
ことである． 
 
 
図 4.14  高温ガス炉に水素製造設備が接続された際のトリチウムの拡散経路[66] 
 
 
図 4.15 1 次冷却系と 2 次冷却系の水素マスバランス[66] 
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図 4.16 中間熱交換器伝熱管のトリチウム透過係数  
 
 
4 .5	 まとめ  
 1 次と 2 次の冷却材ヘリウムをバッグに採取し，その中に含まれるトリチウムを水に吸収させて
液体シンチレーションによりトリチウムの量を測定し，1 次・2 次冷却材中のトリチウム濃度を HT
と HTO を区別して測定する体系を構築した．その結果，1 次冷却材中のトリチウム濃度は原子
炉出力の上昇とともに増加し，出力が一定に維持されている間にトリチウム濃度が低下すること
が明らかになった．また 2 次冷却材中のトリチウム濃度は，1 次冷却材中のトリチウム濃度上昇
に遅れて濃度が上昇し，原子炉出力が一定に維持されている間に，1 次系のトリチウム濃度よ
り低い濃度で，かつ一定の比率を維持したまま，濃度が低下する傾向を示すことが明らかにな
った． 
 この時のトリチウム透過係数は，他の研究よりも低い透過係数となることがわかった．この要因
としては，HTTR の中間熱交換器が使用開始から約 20 年経過しているため，酸化皮膜が十
分形成されており，その結果，透過係数が低下したものと考える． 
 今後原子力機構では，HTTR に IS プラント接続することで高温ガス炉の多目的利用の実証
を行う計画であるが，今回得られたトリチウム透過係数は IS プラント側の設計に反映できるもの
であり，さらに 2 次冷却材中の気体状不純物の制御により透過係数を小さくできる可能性があ
る． 
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第5章	 結言  
 
本論文では，高温ガス炉における気体分子状，粒子状，および放射性物質としてトリチウム
に着目し，それぞれの移行挙動に関する研究を行った．以下に結言を記載する． 
第1章では，高温ガス炉の冷却材がもたらす環境が材料にとって時に非常に過酷となること
を述べ，冷却材中の各種物質の移行挙動を研究することの重要性と，期待される成果につい
て述べ，本研究の目的を記載した． 
第2章では，冷却材中の気体分子状不純物の移行挙動について述べた．高温ガス炉
HTTRの運転中の気体分子状不純物濃度を測定し，HTTRの連続運転中の不純物が，構造
材に対する腐食性が低い不純物組成が確保されていることを示した． 
また不純物濃度を金属材料に対する腐食性が低い組成に維持するためには，気体状不純
物の発生速度を正確に把握することが重要であることから，実験室規模のデータから，実炉の
サイズの不純物発生速度を予測するため，特に，炉心部の黒鉛が放出するH2，CO，CO2につ
いては，幾何学的な表面積を考慮すれば，不純物の発生速度を高い精度で予測できることを
明らかにした．また配管や容器に使用されている繊維状の断熱材については，小規模な試験
片から得られる不純物速度がそのまま実炉でも再現されることを明らかにした． 
さらに商用高温ガス炉で，長い供用期間中に炉内の材料を交換して不純物の発生速度が
大きく変わる可能性に対応できるよう，気体分子状不純物の除去設備の能力を能動的に制御
して，腐食性の低い任意の不純物組成を形成する技術を提案し，シミュレーションと実験により，
その成立性を示した． 
第3章では，冷却材中を循環する粒子状不純物の移行挙動について述べた．これまで
HTTRのようなブロック型高温ガス炉で全く明らかにされてこなかった粒子状不純物の起源を
明らかにするため，運転データを解析し，圧縮機のピストンリング等の摺動材が発生源になって
いる可能性が明らかになった．そこで摺動材が含む微量の不純物を標識元素として，実際に
炉内を循環している粒子状不純物を捕集して採取し，蛍光X線分析法により，そこに含まれる
標識元素の濃度を測定した．その結果，HTTRの冷却材とともに循環していた粒子状不純物
の発生源の約9割が1次ヘリウム純化設備の圧縮機のピストンリング等の摺動材であることを明
らかにした． 
次に摺動材の発生を抑制する手法を検討し，摺動材の磨耗代を削減する手法を取り入れ
たところ，前述の評価どおり，粒子状不純物が1/10に低減された．このことから，前述の評価の
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妥当性が示されると共に，残り1割の粒子状不純物の発生源が，HTTRの配管，や容器に多く
使用されている繊維状の断熱材であることが示唆された．これらは原子炉の出力によらず，ヘリ
ウムが流動している限り，一定の量が発生するため，将来の商用高温ガス炉では支配的な粒
子状不純物になると考えられた． 
第4章では，将来の商用高温ガス炉の多目的利用を実現する際に，水素製造設備等の下
流側へ移行する可能性のあるトリチウムの挙動について述べた．これまで高温ガス炉の冷却材
中のトリチウムを詳細に分析された例はなく，新たな測定体系を構築するところから始めた．測
定の結果，冷却材中のトリチウムのうち，検出されたのは全てHTであり，HTO状のトリチウムは
検出されなかった．また1次冷却材中のトリチウムは原子炉出力の増加とともに増加し，原子炉
出力が一定に維持されると徐々に低下する傾向を示すことがわかった．さらに2次冷却材中の
トリチウムは原子炉出力が一定に維持された直後から1次冷却材中のトリチウムが熱交換器の
伝熱管を透過拡散することで2次冷却材に混じることがわかった．この時の透過量から透過係
数を求めたところ，他の研究結果で示されている透過係数よりも大幅に小さいことがわかった．
これはHTTRの熱交換器の伝熱管は供用開始から約20年が経過しており，その間に十分緻
密な酸化皮膜が形成されており，この酸化皮膜による透過抑制効果が現れているものと考えら
れる． 
 これらの結果，冷却材中の気体状不純物の適切な管理が可能になることにより，炉心黒鉛の
酸化防止を図りつつ耐熱合金の劣化を抑制して機器の長寿命化を得ることに寄与する．粒子
状不純物については回転機器や各種センサー類，微小口径配管の詰まりなど，多くの不具合
が想定されるため，少なければ少ないほどよく，これを大幅に低減する知見を得た．トリチウムに
ついては，吸入および経口摂取のいずれの場合もトリチウム水（HTO）の線量係数は，トリチウ
ムガス（HT）の10000倍とされているため，冷却材中の化学的な存在形態がHTOではなく，
HTであることは，被曝管理上非常に重要な知見である．また，金属材料ごとに求められたトリ
チウムの拡散係数よりも実際の熱交換器の伝熱管の拡散係数が小さいことは，気体分子状不
純物の適切な管理により緻密な防食性酸化皮膜が維持することの有用性が示唆される． 
 以上のように，本研究論文は，これまで不明瞭であった高温ガス炉の冷却材に起因する様々
な物質の移行挙動を明らかにしたことにより，現在のHTTRだけでなく，将来の商用高温ガス
炉をより安全に維持するために資するものである． 
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